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Ein Gitterspektrometer 
fiir den Bereich des fernen Ultrarot 
und der kurzen Mikrowellen 
Von 
L. GENZEL, H. HApp und R. WEBER 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 2. Oktober 1958) 


Es wird ‘in Spektrometer mit einem Echelettegitter spezieller Konstruktion fiir den 
Wellenlangenbereich von 0,2 bis 4,5 mm beschrieben. Dieses Gitter erlaubt die 
nahezu vollstandige Konzentration der spektralen Intensitat tiber den gesamten 
Wellenlangenbereich in eine bestimmte Beugungsordnung. Unterhalb 1,2 mm 
Wellenlange wird als Strahlungsquele eine Hg-Lampe benutzt, oberhalb 1 mm ein 
Klystron mit Mikrowellen-Frequenzvervielfacher. Im zweiten Fall erméglicht das 
Gitter die Trennung der bei der Vervielfachung auftretenden Harmonischen. 


Einleitung 


Die Spektroskopie im Wellenlangenbereich um 1mm hat in den 
letzten Jahren an Interesse gewonnen, nachdem es sowohl mit typisch 
mikrowellentechnischen!™, als auch mit typisch ultrarottechnischen 
Hilfsmitteln®® gelungen ist, in dieses Gebiet vorzudringen. Von einer 
leichten Zuganglichkeit dieses Ubergangsgebietes (etwa 0,3 bis 3 mm 
Wellenlange) kann jedoch infolge der den beiden Methoden eigenen 
Schwierigkeiten noch keine Rede sein. Bei der Ultrarotmethode steht 
als Strahlungsquelle nur der thermische Strahler mit seiner nach langen 
Wellen stark abfallenden Intensitaét zur Verfiigung. Zudem wird bei der 
Spektralzerlegung diese geringe Intensitat nur zum Teil ausgenutzt. Die 
konventionelle Mikrowellenmethode benutzt als Strahlungsquelle in 
diesem Gebiet einen Frequenzvervielfacher, der gewohnlich von einem 
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K-Band-Klystron betrieben wird. Dadurch treten im Wellenleiter zu- 
nichst gleichzeitig alle Harmonischen der Grundfrequenz des Klystrons 
mit nach kurzen Wellen stark abfallender Intensitat auf. Durch ge- 
eignete Dimensionierung der Wellenleiter kann man lediglich erreichen, 
daB sich darin nur Wellen unterhalb einer bestimmten Grenzwellenlange 
ausbreiten kénnen, wodurch die langerwelligen Harmonischen unter- 
driickt werden. Dagegen ist es nicht méglich, allein mit mikrowellen- 
technischen Hilfsmitteln eine einzelne Harmonische zu separieren, was 
fiir eindeutige Spektraluntersuchungen wiinschenswert ist. Insgesamt 
kann man also die wesentlichen Schwierigkeiten aufteilen in solche, die 
mit der Erzeugung der Strahlung zusammenhangen und solche, welche 
die Ausnutzung der verfiigbaren Strahlung betreffen. 

Mit dem in vorliegender Arbeit beschriebenen Spektrometer, in dem 
sowohl eine thermische Strahlungsquelle, als auch ein Mikrowellenstrah- 
ler verwendet wird, wurde angestrebt, die letztgenannte Schwierigkeit 
zu verringern. Das Gerat gestattet, den Wellenlangenbereich von 
0,2 bis 4,5 mm zu iiberstreichen. Es ist mit Spiegeloptik und einem 
Echelettegitter spezieller Konstruktion als Dispersionselement ausge- 
riistet. Letzteres konzentriert innerhalb des genannnten Spektralbereiches 
die zur Verfiigung stehende spektrale Intensitat nahezu vollstandig in 
eine bestimmte Beugungsordnung, was bei den tiblichen Echelettegittern 
nur fiir ein sehr schmales Wellenlangenintervall erfiillt werden kann. In 
Verbindung mit dem Mikrowellenstrahler erméglicht es die Trennung 
der Harmonischen *. 


Konstruktion des Spektrometers 


1. Glanzwinkel-Echelettegitter. Mit eimem Echelettegitter kann be- 
kanntlich die Strahlungsintensitat eines schmalen Wellenlangenbereiches 
nahezu vollstandig in eine bestimmte Beugungsordnung konzentriert 
werden. Dies ist fiir solche Wellenlangen méglich, deren Beugungs- 
richtung ungefahr mit der Richtung der geometrisch-optischen Re- 
flexion an den Gitterfacetten iibereinstimmt (Glanzwinkelbeugung), 
wahrend sich fiir weiter abgelegene Wellenlangen die Strahlungsintensitat 
auch auf Spektren anderer Ordnung verteilt und somit fiir MeBzwecke 
verlorengeht. 

Das von uns benutzte Gitter vermeidet diesen Nachteil dadurch, 
daB es aus einzelnen, gegeneinander beweglichen Lamellen zusammen- 
gesetzt ist, deren Facettennormalen bei der Wellenlangenvariation ihre 
Richtung gegen die Richtung des einfallenden Biindels beibehalten 


* Ein derartiges Verfahren wurde bereits von KLEIN, LouBseErR, NETHERCOT und 
Townes zur Trennung von Magnetron-Harmonischen angewandt!®, 

10 KLEIN, J.A., J.H.N. Louspser, A.H. NetHERcoT u. C.H. Townes: Rev. 
Sci. Instr. 23,-78 (1952). 
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(s. Fig. 1). Ahnliche Konstruktionen wurden bereits von NICHOLS und 
TEAR", sowie CoaTEs!® angegeben. Das genannte Prinzip wurde im 
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Fig. 1. Schematische Darstellung des Glanzwinkel-Echelettegitters und charakteristische DispersionsgréBen 
des Spektrometers. Daneben zum Vergleich die entsprechenden Groen bei Verwendung eines starren 
Echelettegitters 


einzelnen wie folgt realisiert. Zwei in 46 cm Abstand tibereinander an- 
gebrachte Messingplatten sind auf den einander zugewandten Seiten 


i NicHors, E.E. u. J.-D) Tear: Phys. Rey. 21, 587) (1923). 
12 Coates, R.J.: Rev. Sci. Instr. 19, 586 (1948). 
4* 
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mit rechteckigen Rillen versehen. Diese dienen zur Fiihrung von 128 Alu- 
miniumstaben, die 45 cm lang, 5 cm breit und 0,35 cm dick sind. Die 
Vorderseiten sind sorgfaltig poliert und bilden das eigentliche Gitter. In 
die Stabe sind oben und unten jeweils zwei Stifte eingepaBt, mit denen 
sie in den Rillen laufen. An den hinteren Stiften greifen oben und unten 
Gabeln an, die durch einen Rahmen starr miteinander verbunden sind 
und mit deren Hilfe die Stabe relativ zueinander verschoben werden 
kénnen, wodurch sich ein Gitter variierbarer Stufenhéhe bzw. Furchen- 
winkels ausbildet. Die gréB8te einstellbare Stufenhdhe ist 2,3 mm, was 
eine Schragstellung der Gitterebene um «27° bedeutet. Das Gitter 
wird im Parallelstrahlengang des Spektrometers so einjustiert, da die 
Facettennormale stets Winkelhalbierende jenes Winkels ist, der durch die 
vom Ein- und Austrittsspalt festgelegten Einfalls- und Beugungsrichtung 
gebildet wird. 

Die Wellenlange der gebeugten Strahlung wird bei dieser Anordnung 
bestimmt durch die Stufenhéhe H zwischen zwei benachbarten Facetten. 
Und zwar gilt fiir das Spektrum /. — Ordnung 


h-h-=2H cos(o/2), 


wobei @ den bereits erwahnten Winkel zwischen Einfalls- und Beugungs- 
richtung bedeutet (s. Fig.1). Ist d’ die Breite der Gitterlamellen und « 
der Winkel zwischen Gitternormale und Facettennormale, dann gilt 
wegen H =a’. tg « 

h-} =2d' cos(0/2) tga. 


Bei » =0 entartet das Gitter zu einem ebenen Spiegel. Gema8 dieser 
Formel ist das Gitter theoretisch von beliebig kleinen Wellenlangen an 
benutzbar, jedoch setzen mechanische Toleranzen eine praktische untere 
Grenze, die hier bei etwa 200u Wellenlange liegt. Die obere Grenze 
liegt bei etwa 4,5 mm und ist wesentlich durch zunehmende Abschat- 
tungseffekte bestimmt. — Zur zeitproportionalen Wellenlangenanderung 
(Registrierung) ist das Gitter mit einem Getriebe versehen, welches die 
Stufentiefe H linear mit der Zeit variiert. 

In Fig. 4 sind die fiir das Gerat charakteristischen DispersionsgréBen 
im Vergleich zu einein analogen mit starrem Echelettegitter zusammen- 
gestellt. 

Die Méglichkeit, die Strahlungsintensitat bei Echelettegittern voll- 
standig in eine bestimmte Beugungsordnung konzentrieren zu kénnen, 
ergibt sich aus der Kirchhoffschen Theorie. Diese skalare Theorie gilt 
jedoch nur gut, wenn die Wellenlange 4 klein gegen die Gitterkonstante d 
ist und auBerdem der Furchenwinkel nicht zu groB ist. Das hier beschrie- 
bene Gitter arbeitet sowohl in einem Bereich, in dem obige Bedingungen 
annahernd erfiillt sind, als auch in einem solchen, in dem J vergleichbar 
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mit d wird. Im Bereich A/d>0,4 sind 1947 in Amerika von PETERS 
u. Mitarb. umfangreiche experimentelle Untersuchungen tiber die Inten- 
sitatsverhaltnisse bei der Beugung an Echelettegittern durchgefiihrt 
worden'’, Fiir den hier vorliegenden Fall der Glanzwinkelstellung (erste 
Ordnung) entnimmt man diesen Messungen folgendes: Strahlung, die 
senkrecht zu den Furchen polarisiert ist, wird im ganzen Bereich des 


eae | 
pol ~~ 


ily —~ Spiegelvosition 


Gitter 
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Fig. 2. Strahlengang des Spektrometers 


Gitters nahezu vollstandig in Richtung der ersten Beugungsordnung 
konzentriert, wahrend die Intensitat der parallel zu den Furchen pola- 
risierten Strahlung mit wachsendem A/d etwas abfallt. Bei 2 mm Wellen- 
lange betragt sie etwa 80%, bei 4,5 mm nur noch 50% der einfallenden 
Intensitat. Dieser Verlauf ist besonders zu beriicksichtigen, wenn man 
von vornherein polarisierte Strahlung benutzt. 

2. Strahlengang. Der optische Aufbau des Gerdates ist aus Fig. 2 
ersichtlich. Es werden ausschlieBlich Hohlspiegel in koaxialem Strahlen- 
gang zu Abbildungszwecken benutzt, wodurch Bildfehler relativ gering 
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1954. 
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bleiben. Die Strahlungsquelle wird mit einem elliptischen Spiegel 
(Apertur 1:0,67) etwa 6fach vergréBert in die Ebene des Eintrittsspaltes 
abgebildet. Als eigentliche Monochromatorspiegel dienen zwei Parabol- 
spiegel von 60 cm Durchmesser (Apertur 1:1,44). Zwischen elliptischem 
und Parabolspiegel wurde ein weiterer, spharischer Spiegel (Apertur 1:1), 
eingefiigt, der die geringe Apertur des durch den Eintrittsspalt tretenden 
Strahlenbiindels auf die héhere Apertur des Parabolspiegels transfor- 
miert*. Der Strahlengang auf der Empfangerseite ist dem hier beschrie- 
benen aquivalent. Die Kombination Parabolspiegel—spharischer Spiegel 
bildet ein optisches System mit einer effektiven Brennweite von 232 cm. 
Zwischen Spalt und Parallelstrahlbiindel ist Platz fiir bis zu 45 cm lange 
Absorptionskiivetten. 


Experimentelles 


1. Thermischer Strahler. Unterhalb 1,2 mm Wellenlange dient als 
Strahlenquelle eine Hg-Lampe**. Dabei ist zur Beseitigung der iiber- 
lappenden Spektralordnungen eine Vorfilterung nétig. Da fiir diesen 
Ww Bereich keine’ geniigend 
steilen Absorptionsfilter zur 
Verfiigung stehen,  ver- 
wandten wir fast ausschlieB- 
lich Echelettegitter als Fil- 
tergitter!4, deren Spektrum 
0. Ordnung benutzt wird. 
Fig. 3 zeigt die spektrale 
Verteilung des Reflexions- 
vermoégens eines solchen 
ny. | Gitters im Spektrum 0. Ord- 
OS 10 nung. Der Verlauf wurde 
Pi, Semon come its Eebetiegties Im, So wiederum aus den Messun- 

ermittelt.) Horizontale Lage der Gitterfurchen gen von PETERS u. Mitarb. 
ermittelt. 

Die Filtergitter werden an Stelle der Umlenkspiegel aufgestellt, und 
zwar so, daB die Gitterfurchen in der durch Finfalls- und Ausfallsrichtung 
aufgespannten Ebene liegen, also horizontal, da hierbei in beiden Pola- 
risationsrichtungen die geringsten Verluste auftreten. Es wurden im 


* Die beiden Parabolspiegel waren urspriinglich zu anderen Zwecken vorge- 
sehen. Sie weisen daher nicht die fiir diesen Fall giinstigsten optischen Daten auf 
und sind tiberdies nur von technischer Qualitat. 

** Es handelt sich um eine Hg-Hochdrucklampe des Typs UV-Standard mit 
einer Atmosphare Innendruck (vgl.§8). Der innere Lampendurchmesser betragt 
2 cm bei einer Wandstarke von etwa 1 mm aus geschmolzenem Quarz. Der kontra- 
hierte Bogen ist 7 cm lang und hat einen Durchmesser von etwa 5 mm. Die Lei- 
stungsaufnahme der Lampe betragt 250 W. 

TA WHITE ea 9Ul Opts SOC. mAmmen 3748713 (1947). 
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allgemeinen vier Filtergitter eingesetzt, deren Gitterkonstanten so ge- 
wahlt waren, daB sich eine méglichst steile Filtercharakteristik ergab. 
Die verwendeten Filterkombinationen sind in Tabelle 4 zusammen- 
gestellt *. 


Der Nachweis der Strahlung erfolgt mit einer bereits frither beschrie- 
benen Wechsellichtmethode®; als Strahlungsempfanger dient eine Golay- 
Zelle mit Empfangerflachen von 1/4’’ oder 4/8” @. 


Tabelle 1. Vorfilterungskombinationen bei Benutzung des thermischen Strahlers 


Wellenlangenbereich | Filterung | AAs y(u) | RC (sec) 
eee SS ee eee 


1. 175—400u |1mm geschmolzener Quarz+0,3 mm schwarzes| 


| 6 | 80 
Polyathylen 
2. 250—600u% (2mm geschmolzener Quarz + 205 u Gitter | 14 | 80 
| + 400» Gitter + 0,3 mm schwarzes Polyathylen| 
3. 350—700u |2 x 625 Gitter + 2 x 500u Gitter | ae eso 
+ 0,3 mm schwarzes Polyathylen 
4. 550—1100u |2 xX 1000 Gitter + 2 x 625 u Gitter 2S 120 
| -+0,3 mm schwarzes Polyathylen | | 
5. 650—1300 pu |2 X 1350 Gitter + 2 x 625 » Gitter » BS 160 
+ 1mm schwarzes Polyathylen 
6. 970—2000u |2 xX 13504 Gitter +2 x 6254 Gitter +1 mm | 38 200 
schwarzes Polyathylen + 200 U. Drahtgitter ; | 


Drahte parallel zu den Furchen der Filtergitter| 


Bei der Registrierung tritt das H,O-Rotationsspektrum, hervor- 
gerufen durch den Feuchtigkeitsgehalt der Zimmerluft, als Grundspek- 
trum auf, da eine Trocknung oder Evakuierung des Gerates zur Zeit 
nicht moglich ist. Die registrierten Grundspektren sind in Fig. 4 dar- 
gestellt. Im Gegensatz zum Arbeiten mit starren Echelettegittern treten 
jetzt bei der Registrierung zwei aquivalente Spektren1. (und héherer) 
Ordnung auf, die durch eine Drehung der Gitterebene nach links bzw. 
nach rechts aus der Spiegelposition heraus entstehen. Die benutzten 
Spaltbreiten sowie die jeweiligen Summationszeiten der Einzelausschlage 
des Registrierinstrumentes, wie sie sich durch die kC-Kombination der 
elektronischen MeBanordnung ergeben, sind aus Tabelle 1 zu ersehen. 

Das Raleighsche Auflésungsvermo6gen im Spektrum 1. Ordnung 
betragt 128. Infolge der fiir eine rauscharme Registrierung notwendigen 
endlichen Spaltbreiten wird dieser Wert gegenwartig nicht erreicht, das 
erzielte Aufldsungsvermogen liegt bei etwa 25. 

Definiert man, daB sich zwei Absorptionslinien (die Linienbreiten 
seien klein gegeniiber der spektralen Spaltbreite angenommen) noch 


* Bei dem schwarzen Polyathylen handelt es sich um von den Parbwerken 
Hoechst AG. hergestellte Platten aus Niederdruck-Polyathylen mit RuBGeinlagerung. 
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trennen lassen, wenn sich ihre Linienschwerpunkte um die spektrale 
Spaltbreite unterscheiden, so erhalt man aus Fig. 1 fiir das praktisch 
erzielbare Auflésungsvermégen allgemein 

A f 
ie 

Bei Wellenlangen unterhalb 400 p. wird dieses Auflosungsvermégen nicht 
ganz erreicht, da dann kleine mechanische Ungenauigkeiten in der Gitter- 
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Fig. 4. H,O-Rotationsspektrum zwischen 150 und 1,4 mm, hervorg*rufen durch den Wasserdampfgehalt 

der Zimmerluft. ¢= 20° C, Luftfeuchtigkeit 60%. Die Zahlen an den Kurven geben die Zuordnung zu den in 

Tabelle 1 zusammengestellten Filterkombinationen, Die etwas nach unten versetzt gezeichneten Kurven 
in der Mitte der Registrierungen entsprechen dem Nullreflex der Spiegelposition des Gitters 


oberflache zunehmend an EinfluB gewinnen. Oberhalb 400 uw treten sie 
dagegen kaum noch in Erscheinung. 

Die spektrale Reinheit der Strahlung 1aBt sich in diesem Spektro- 
meter besonders leicht und sicher kontrollieren. Das liegt daran, daB 
die Intensitatsverhaltnisse durch das Gitter im wesentlichen nicht be- 
einfluBt werden. Das Spektrum setzt daher bei einer Wellenlange ein, 
die ausschlieBlich durch die gewahlte Vorfilterung bedingt ist. Mi8t man 
z.B. im Wellenlangenbereich von 400 bis 800 p, so ergibt sich der Anteil 
der ,,falschen‘* Strahlung direkt durch die Anzeige des Registrierinstru- 
mentes auf der Wellenlangenskala unterhalb 400 pu. Dieser Anteil tritt 
noch einmal in héherer Ordnung zusammen mit der Strahlung im ge- 
wiinschten MeBbereich auf und zwar gemaB der Winkeldispersion der 
betreffenden Beugungsordnung mit entsprechend geringerer Intensitit. 
Bei der normal tiblichen Benutzungsart starrer Echelettegitter besteht 
keine solche Priifungsméglichkeit des Einsatzes des Spektrums 1. Ord- 
nung, weil deren Gittercharakteristik die Intensitatsverhiltnisse der 
Spektren stark beeinfluBt. 
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2, Mikrowellenstrahler. Fiir den Wellenlangenbereich oberhalb 1mm 
wird die Strahlung mikrowellentechnisch erzeugt. Strahlungsquelle ist 
ein Frequenzvervielfacher mit einer Kristalldiode als Vervielfacher- 
element, der seine Primarenergie von einem 12mm-Klystron (Typ 2 K 33 
oder QK 463) erhalt. Er ist so dimensioniert, daB er nur Strahlung 
unterhalb 4mm Wellenlange abgeben kann. Diese vom Vervielfacher 
erzeugte Strahlung enthalt die Harmonischen der durch das Klystron 
gegebenen Grundfrequenz 19, so daB bei fester Grundfrequenz das Spek- 
trum aus diskreten Frequenzen »,, =m - v9 besteht. 


Kontro//- 


: Spannungs- 
aszillograph oes ryt Modulation 


| ] 
Antenne Kichit- Wellenmesser  Déimpfer Klystron 
Aoppler 


Vervielfacher 


Fig. 5. Schematischer Aufbau der Mikrowellen-Strahlungsquelle 


Die Frequenz des Klystrons 1aBt sich mechanisch um etwa + 5% ver- 
andern. Dem dabei erzielten Frequenzhub Ay, entspricht bei der 2.-Har- 
monischen ein Hub x - 47), so daB sich mit der Gesamtheit der Harmoni- 
schen ein relativ groBer Frequenzbereich iiberstreichen 1aBt. 


Die Fig. 5 zeigt schematisch den Aufbau der Strahlungsquelle. Die 
Konstruktion des Vervielfachers folgt im Prinzip derjenigen von KING 
und Gorpy}, die sich unter den bisher bekanntgewordenen fiir den hier 
betrachteten Frequenzbereich als die giinstigste erwies. Das charak- 
teristische dabei ist, daB die Vervielfacherdiode keine kompakte Einheit 
bildet; Kristall und Kontaktdraht werden vielmehr separat in den 
Wellenleiter eingefiihrt und mittels eines Differentialschrauben-Fein- 
triebes zur Beriihrung gebracht. Die willkiirliche Herstellbarkeit eines 
Kontaktes ist sehr wesentlich, da nicht jeder Kontakt gleich wirkungsvoll 
beziiglich der Erzeugung hoher und intensiver Harmonischer ist und auch 
ein guter Kontakt nicht iiber langere Zeit wirkungsvoll bleibt. Uber das 
prinzipielle Verhalten solcher Vervielfacher und ihre Handhabung ist 
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in der Literatur schon berichtet worden!**. Als Kristalle haben wir 
sowohl Si als auch Ge verwendet. Bei den Ge-Kristallen konnte ein 
mabig guter Kontakt durch leichte Formierung ** haufig erheblich ver- 
bessert werden. Im Rahmen unserer Versuche erwies sich das Ge als 
dem Si hinsichtlich Strahlungsausbeute und Stabilitat der Kontakte 
leicht uberlegen. 

Der Mikrowellenstrahler wird an dieselbe Stelle wie die Hg-Lampe 
in das Spektrometer eingesetzt und strahlt seine Energie mittels eines 
kleinen Trichters in den Raum ab. Das Spektrometer itbernimmt die 
Aufgabe, die Harmonischen raumlich zu trennen und damit einzeln der 
Messung zuganglich zu machen. Je nach Stellung des Gitters gelangen 
die verschiedenen Harmonischen in einer bestimmten Beugungsordnung, 
im allgemeinen der ersten, auf den Empfanger. Durch dieses Verfahren 
ist bei Spektraluntersuchungen eine nahezu eindeutige Wellenlangen- 
zuordnung zu den Spektren méglich, was bei Benutzung der Hohlleiter- 
technik zumindest sehr schwierig ist. Besonders einfach gestalten sich 
Untersuchungen an Festkérpern, z.B. Absorptionsmessungen. Durch 
Verdrehen des Gitters bei fester Klystronfrequenz erhalt man zwischen 1 
und 4mm Wellenlange entsprechend den Harmonischen 9 bis 10 MeB- 
punkte bzw. MeBbereiche. Ein Beispiel fiir eine solche Messung an Alkali- 
Halogeniden ist in einer nachfolgenden Arbeit beschrieben. 

MeBtechnisch ergeben sich fiir die Handhabung des Spektrometers 
zwei Moglichkeiten: 

Methode a. Man halt die Frequenz des Klystrons konstant und ver- 
stellt das Gitter wie bereits angedeutet. Dann erhalt man am Strah- 
lungsempfanger nacheinander die einzelnen Harmonischen. Fig. 6 zeigt 
eine derartige Registrierung. A) =c/vp ist hier 12,69 mm; zwischen 1 und 
4mm liegen die Harmonischen mit ~=4—12. Der Vervielfacher war 
auf die 6. Harmonische abgestimmt und dann unverdndert gelassen wor- 
den. Lediglich der Verstarkungsgrad des MeBverstarkers wurde der je- 
weiligen Signalhéhe angepaBt. Die Strahlung wurde mittels Metallfliigels 
mit 12,5 Hz intensitatsmoduliert und das Empfangssignal nach Gleich- 
richtung dem Schreiber zugeleitet. (Diese Intensitatsmodulation kann aber 
auch mit beliebiger Frequenz am Klystron selbst vorgenommen werden.) 

Die Intensitat der 4. bis 12. Harmonischen besitzt keinen monotonen 
Gang, da wegen der Abstimmung des Vervielfachers auf die 6. Harmo- 
nische die anderen mehr oder weniger fehlangepaBt sind. Andererseits 
ist aber ersichtlich und durch andere Versuche bestatigt, daB in dem 


* Die Ausfiithrung des Vervielfachers erfordert bei dessen kleinen Abmessungen 
besonders sorgfaltige feinmechanische Arbeiten. 

** Diese Formierung wurde dadurch bewirkt, da mittels eines Tesla-Trans- 
formators (Funkenspritze zum Priifen des Hochvakuums in Glasréhren) ein Span- 
nungsimpuls auf den Kristallhalter induziert wurde, der anscheinend dieselbe Wir- 
kung hat wie die normalen Formierungsverfahren in der Diodentechnologie. 
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dargestellten Bereich das 
Intensitatsverhaltnis zwi- 
schen zwei aufeinander- 
folgenden Harmonischen 
bei gutem Kontakt etwa 
zwischen 1:3 und 1:10 
liegt. Jedoch kann in 
Extremfallen dieses Ver- 
haltnis bei verschiedenen 
Kontakten ganz verschie- 
den ausfallen, z. B. so, 
da eine Harmonische mit 
sehr hoher Intensitat, die 
anderen mit sehr kleinen 
Intensitaten bzw. iiber- 
haupt nicht vorkommen. 
Die absoluten und relati- 
ven Intensitaten der Har- 
monischen eines Verviel- 
fachers vorliegender Kon- 
struktion werden durch 
die verfiigbare Primar- 
energie und das Zusam- 
menwirken der effektiven 
Vervielfacherkennlinie der 
Diode, der geometrischen 
Dimensionen des Verviel- 
fachers und seiner Abstim- 
mung bestimmt, so daB 
man leider auch aus einer 
solchen Registrierung kei- 
nesicherenSchliisse auf die 
physikalisch interessante 
wirksame Kennlinie der 
Kristalldiode ziehen kann. 

Wiirde das Gitter nur 
ein einziges Spektrum er- 
zeugen, sO ware eine ein- 
wandfreie Trennung aller 
Harmonischen méglich. 
In Wirklichkeit gelangen 
gleichzeitig mit dem Spek- 
trum 1. Ordnung auch 
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Fig. 6. Typisches Spektrum eines Mikrowellen-Vervielfachers, bestehend aus den Harmonischen der Klystron-Grundfrequenz. Die tatsachliche Intensitit einer Harmonischen 


erhalt man durch Multiplikation der Signalhéhe mit der dariiberstehenden Zahl 
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Spektren héherer Ordnung auf den Empfanger, und zwar hinsichtlich der 
Gitterbeugung mit gleicher Intensitat, da es sich um eine sehr monochro- 
matische Strahlung handelt. So besteht z. B. in Fig.6 — um einen beson- 
ders ungiinstigen Fall anzufiihren — das Signal bei 3,17mm Wellenlange 
aus der 4. Harmonischen in 1.Ordnung, der 8. Harmonischen in 2. Ordnung, 
der 12. Harmonischen in 3. Ordnung usw. Durch geeignete Abstimmung 
des Vervielfachers kann man jedoch das Intensitaétsverhaltnis der Har- 
monischen untereinander beeinflussen und damit im allgemeinen den 
Anteil falscher Strahlung unterhalb 10% halten. 

Obwohl die einzelnen Signale bei der Registrierung eine gewisse Breite 
der Wellenlangenskala in Anspruch nehmen, sind sie monochromatisch 
mit derselben Giite wie das Klystron frequenzkonstant ist. Die Form 
der Signale wird im wesentlichen dadurch hervorgerufen, daB bei der 
Bewegung des Gitters das Bild der Strahlerflache tiber den Empfanger 
wandert. Die vom Gitter selbst erzeugte Beugungsfigur bei punktformiger 
Strahlungsquelle und monochromatischer Strahlung ist beim vorliegenden 
Auflésungsvermégen von 128 im Spektrum 1. Ordnung wesentlich schma- 
ler als die Signalbreite auf dem Kegistrierpapier und entspricht bei emer 
Wellenlange von 2mm einem Wellenlangenabstand von etwa 0,02 mm. 

Methode b. Man stellt das Gitter auf eine bestimmte Harmonische 
ein und moduliert die Frequenz des Klystrons an seinem Reflektor 
(Sweep). Dabei laBt sich ein Frequenzhub von etwa +0,1% erreichen 
(Av) +20 MHz), bei den Harmonischen ein entsprechendes Viel- 
faches davon. Betrachtet man z.B. die Wellenlange 42mm, so re- 
sultiert bei feststehendem Gitter aus der angegebenen Frequenzvariation 
auf dem Empfanger eine Versetzung des Strahlerbildes um 0,25 mm, was 
bei einer Empfangerbreite von etwa 6 mm einen unwesentlichen Betrag 
darstellt. Dieses Verfahren ist geeignet fiir die in der Mikrowellenspektro- 
skopie tiblichen Untersuchungen von Gasspektren mit Linienbreiten der 
GréBenordnung 1 MHz. Auch bei diesem Verfahren wird die Strahlung 
zusatzlich intensitatsmoduliert mit einer gegen die Sweep-Frequenz 
groBen Frequenz. Auf letztere ist der MeBverstarker abgestimmt. Nach 
Gleichrichtung erhalt man ein Signal, dessen Héhe und zugehdrige 
Strahlungsfrequenz mit der Reflektorspannung variiert. 

Als Strahlungsempfanger finden sowohl Golay-Zelle als auch Kristall- 
detektor Anwendung. Der Kristalldetektor erwies sich bei etwa 1,5 mm 
als der Golay-Zelle gleichwertig und nach langeren Wellen hin iiber- 
legen. Bei Verwendung von Modulationsfrequenzen gréBer 20 Hz kommt 
wegen seiner Tragheitsfreiheit praktisch nur der Kristalldetektor in Frage. 


Herrn Professor Dr. M. CzERNy danken wir fiir seinen standigen fordernden 
Rat und die groBziigige Uberlassung von experimentellen Mitteln sowie der Deutschen 
Forschungsgemeinschaft fiir die Bereitstellung der Mittel zum Bau des Spektro- 
meters. Weiterhin gilt unser Dank der Institutswerkstatt unter Leitung von Herrn 
N.NINGLER fiir die ausgezeichnete Arbeit bei der schwierigen Ausfiihrung des Gerates. 


Zeitschrift fiir Physik 154, 13—18 (1959) 


Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Frankfurt a.M. 


Dispersionsmessungen an NaCl, KCl und KBr 
zwischen 0,3 und 3 mm Wellenlange 


Von 
L. GENZEL, H. Happ und R. WEBER 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 2. Oktober 1958) 
Fiir die Substanzen NaCl, KCl und KBr wurde zwischen 0,3 und 3 mm Wellen- 
lange die Durchlassigkeit an planparallelen Platten gemessen und daraus der Ver- 
lauf der Absorptionskoeffizienten ermittelt. Die von CzERNY angegebene Disper- 
sionsformel fiir NaCl wurde durch ein zusatzliches Ultrarotglied erweitert, so daf 
mit ihr der gesamte Dispersionsverlauf des Absorptionskoeffizienten zwischen 30 p 


und 3mm, insbesondere das auf der langwelligen Seite des Reststrahlen-Haupt- 
maximums bei 120u auftretende Nebenmaximum, dargestellt werden kann. 


Der Verlauf der optischen Konstanten bei den Alkalihalogenid- 
Kristallen im mittleren und fernen Ultrarot ist in zahlreichen Arbeiten 
untersucht worden! . Charakteristisch fiir den Absorptionsverlauf 
dieser Substanzen ist das Auftreten des sog. Reststrahlen-Hauptmaxi- 
mums und eines Nebenmaximums auf der kurzwelligen Seite davon. 
Weniger vollstandig bekannt ist der Absorptionsverlauf oberhalb 200 uw. 
Vorliegende Untersuchung hatte den Zweck, fiir die Substanzen NaCl, 
KCl und KBr das Absorptionsverhalten oberhalb 200 zu _unter- 
suchen. Mit Hilfe eines in einer vorhergehenden Arbeit beschriebenen 
Gitterspektrometers!® wurde fiir diese Substanzen die Durchlassigkeit 
bei Zimmertemperatur im Bereich von 0,3 bis 3 mm gemessen und daraus 
der Absorptionskoeffizient bestimmt. 

Unterhalb 1mm Wellenlange diente als Strahler eine Hg-Lampe 
vom Typ UV-Standard, die ein kontinuierliches Spektrum emittiert, 
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oberhalb 


{mm ein Mikrowellenstrahler mit diskretem Spektrum. 


Letzterer besteht aus einem von einem 12 mm-Klystron gesteuerten 


Kristalldioden-Vervielfacher!*. 
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Fig. 1. Durchlassigkeiten von NaCl, KCl und KBr zwischen 


A(mm) 70 


0,3 und 3mm Wellenlange. Die Parameter bedeuten die 
Plattendicken 


Im Bereich zwischen 1 und 4mm er- 
geben sich damit entsprechend den einzelnen Harmonischen der Kly- |) 


stronfrequenz MeBpunkte bei 
etwa! 1,09; 1,165 1,28} 4,40; 
1,60; 1,80; 2;10;, 2500 mma 
3,20 mm. Als Empfanger 
wurde eine Golay-Zelle mit 
einer Empfangerflache von 
Ul,’ @ benutzt. 

Fiir die Messungen stan- 
den uns die Substanzen in 
Form von Platten verschie- 
dener Dicke zur Verfiigung. 
Sie wurden in die Ebene des 
Austrittsspaltes des Spektro- 
meters gestellt und von dem 
gesamten Strahlungsbiindel 
durchsetzt. 

Fig.1 zeigt die Durch=- 
lassigkeiten der einzelnen 
Proben. D* ist hier definiert 
als die Durchlassigkeit unter 
Einschlu8 aller Reflexions- 
verluste, also als das Ver- 
haltnis der nachgewiesenen 
Strahlungsleistungen mit und 
ohne Probe im Strahlengang. 
D*& bedeutet diesesVerhaltnis 


bei verschwindender Absorption und vernachlassigten Mehrfachinter- 


ferenzen, also “ . peekaie 
De = (f= R) R=(7—) ; (1) 


Die Durchlassigkeit D* la8t sich bei planparallelen Platten unter Be- 
riicksichtigung von Mehrfachreflexionen und Phasenspriingen und bei 
senkrechter Incidenz der Strahlung aus der Absorptionskonstanten k 
und dem Brechungsindex ” berechnen. Man erhalt eine Beziehung! 


mit 


D=e +7 
2 
_ (n—1)? + R? (2) 
7 (m + 1)? + kh? 
14 Kine, W.C., u. W. Gorpy: Phys. Rev. 93, 407 (1954). 


D* 7 (DP, Rank) 2 WODel 
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D bedeutet darin die Durchlassigkeit bei verschwindender Reflexion, 
d ist die Plattendicke. Diese Beziehung ist auch noch bei Strahlungs- 
biindeln geringer Offnung mit hinreichender Genauigkeit anwendbar. 
In unserem MeBbereich ist bei den untersuchten Substanzen n praktisch 
konstant und gleich der 
Wurzel aus der stati- 
schen Dielektrizitatskon- 
stanten. Die Gré8en- 
ordnungen von 7 und k 
sind so, daB R-D<1 
ist; in diesem Fall laBt 
sich obige Beziehung 
vereinfacht darstellen 
durch den Ausdruck 


Dae tha) 


1 
i= pees 
47 — 
y) B) 
eae 
volar aes 


welcher Mehrfachrefle- 
xionen innerhalb der 
Platten vernachlassigt. 
Fig. 2 zeigt die damit 
errechneten Resultate. 
Danach fallt & bei allen 
Substanzen zwischen 0,3 
und 3 mm nach langen 
ee ee 
i Fig. 2. Verlauf des Absorptionskoeffizienten k von NaCl, KCl und 
fiir NaCl, KCl und KBr 7 KBr zwischen 0,3 und 3 mm Wellenlange 
in dieser Reihenfolge 
untereinander liegen, obwohl die Reststrahlen-Hauptmaxima in dieser 
Reihenfolge nach langeren Wellen riicken. In der Frequenzskala ist 
bei NaCl und KCl der Anstieg von k recht gut proportional der Fre- 
quenzy, bei KBr dagegen etwas starker (vgl. die spaterfolgende Diskussion). 


In Fig.3 ist fiir NaCl der gesamte Absorptionsverlauf oberhalb 
20 u und der Verlauf des Brechungsindexes oberhalb 2,5 » dargestellt, 
soweit er jetzt unter EinschluB unserer Messungen bekannt ist. Bereits 
die Untersuchungen von CZERNY und CARTWRIGHT im Gebiet um 100 u 
lieBen auf ein langwelliges Nebenmaximum schlieBen. Die Vervoll- 
standigung der Messungen zeigt, daB oberhalb 200 keine weitere 
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Anomalie mehr auftritt und daB das Nebenmaximum etwa bei 120 yu 
hegt. 

CzerNy hat bei NaCl fiir das Gebiet zwischen 30 und 100 u eine 
Dispersionsformel angegeben!, welche die dortigen MeBresultate gut | 
wiedergibt. Er benutzte dabei zur Anpassung neben drei UV-Gliedern 
noch zwei UR-Glieder. Wir haben versucht, durch Hinzufiigen eines 


100 ft 70mm 


Fig 3. Dispersionsverlauf von m (2u. bis 3mm) und k (15 bis 3 mm) bei NaCl 


weiteren UR-Gliedes den gesamten Absorptionsverlauf zwischen 30 u 
und 3 mm Wellenlange darzustellen. Die Dispersionsbeziehungen haben 
die Form 


cel teed o4(v5 — »?) | 
n*—k aa of LB? (4) 
c,byv 

2n k = (v2 — y?)? + 3p? . (5) | 


Hierin durchlauft 7 die Zahlen 4, 5, 6 (UR-Glieder), wahrend g die UV- 

Glieder enthalt, die im UR-Bereich bereits konstant sind. Die »; be- | 
deuten die Eigenfrequenzen, b; und c; bedeuten die Dampfungskonstan- | 
ten und die Oszillatorenstarken. Die Formeln wurden bis auf das Glied 1% 


— 
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mit den von CzERNY bestimmten Konstanten von uns unverdndert 
iibernommen. 

Fir die Bestimmung der Konstanten im Glied mit yg setzten wir 
Ag=120u. cs und b, wurden bestimmt aus den experimentellen ;- 
Werten bei 120» und 3 mm. Tabelle 1 gibt eine Zusammenstellung aller 
in der erweiterten Dispersionsformel auftretenden Konstanten fiir NaCl. 


Tabelle 1 


By 


1 


UR-Glieder 


4] 64,1 | 4,918- 10! | 1,840- 104 
5 40,5 | 7,407 - 10! | 40/48 +10" 
120 | 2,493: 10! | 41,1 +1011 | 0,2064 - 1025 


7,740 + 102° 
0,4938 - 10° 


Die ausgezogene Kurve in Fig. 3 zeigt den damit berechneten Dis- 
persionsverlauf. Die Me8werte werden im allgemeinen recht gut dar- 
gestellt, wesentliche, bis jetzt noch ungeklarte Abweichungen treten 
nur unterhalb 30 w auf. 

Gema8 dem Experiment findet man oberhalb 200 u (entsprechend 
41,5 - 10!” Hz) einen linearen Verlauf von k mit y. Auch dieses Verhalten 
gibt die Dispersionsformel richtig wieder, denn sie liefert fiir >< 1% 


iM qi t 6,0; oe 1 Cede Ei 
a= 2Neo : pe yi anes of m2 (0) 
Noo = jot > = const (R<n). (7) 


Da die experimentellen Werte sich im Bereich zwischen 200 wu und 3 mm 
Wellenlange so verhalten, wie es die Dispersionsformel nach der letzten 
Eigenfrequenz verlangt, diirfte der SchluB gerechtfertigt sein, dab 
oberhalb 120 u. mindestens kein wesentliches Nebenmaximum mehr liegt. 

Wahrend man theoretisch das Reststrahlenhauptmaximum auf 
Grund der Gittertheorie der Kristalle recht gut versteht, ist der Ur- 
sprung der Nebenmaxima trotz einiger theoretischer Ansatze noch wenig 
geklart. Born und BracKMaNn®.!® fiihren das Auftreten der Neben- 
maxima auf die Anharmonizitat der Gitterschwingungen zurtick, wah- 
rend Lax und BursteEIN!’ als mégliche Ursache die Deformation der 
Ladungsverteilung der Ionen bei den Gitterschwingungen ins Auge 
fassen. BLACKMAN!® wertet unter anderem fiir NaCl seine Ergebnisse 


15 Born, M., u. M. Brackman: Z. Physik 82, 551 (1933). 
16 BrackMAN, M.: Z. Physik 86, 421 (1933). 
17 Lax, M., u. E. BursTEIN: Phys. Rev. 97, 39 (1955). 
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numerisch aus. Danach sollen sich die Lagen der Nebenmaxima durch 
Summen- und Differenzbildung zweier aus der Theorie folgender 
Frequenzen », = 4,034 - 10! Hz und », =3,245 - 10? Hz ergeben: 


Ag = Va aF Vp (8) 


Ve = Vien i> Vp. 


Es ergibt sich vy; = 7,280 - 10!2 Hz und vg =0,788 - 1018 Hz entsprechend 
As =41,1_, Ag =380u. Aus den Messungen wiirde sich dagegen unter 
Zugrundelegung obiger Bezichung umgekehrt fiir », und » ergeben: 
v,=4,950- 10! Hz, »,=2,457- 1012 Hz. Es mag dabei fiir NaCl zu- 
fallig sein, daB gerade v,=y, und v, =v, wird, die Nebenmaxima also 
gleiche Frequenzabstande vom Hauptmaximum bei 1 haben. 

Auch bei KCl zeigt die Gesamtheit der experimentellen Daten einen 
analogen Verlauf wie bei NaCl, insbesondere ein langwelliges Neben- 
maximum, das bei etwa 130 bis 140 u liegt. Fiir die Substanzen LiF, 
NaCl, KCl, deren Absorptionsverhalten iiber weite Bereiche jetzt gut 
bekannt ist, findet man iibereinstimmend, da einem gut ausgepragten 
kurzwelligen Nebenmaximum auch ein ausgepragtes langwelliges Neben- 
maximum entspricht. Bei KBr findet man im kurzwelligen nur eine 
schwache Andeutung eines Nebenmaximums}!. Der relativ starke 
Abfall von k entsprechend unseren Messungen legt die Vermutung nahe, 
daB auch auf der langwelligen Seite des Hauptmaximums keine wesent- 
liche Anomalie im Sinne eines weiteren Nebenmaximums _ besteht. 
Leider fehlen fiir diese Substanz noch Messungen im entscheidenden 
Gebiet um 100u, um diese Vermutung zu rechtfertigen. AuBerdem 
diirften unsere k-Werte fiir KBr oberhalb 1 mm bereits mit gréBeren 
Fehlern behaftet sein, da dort & bereits so klein ist, daB selbst an den 
von uns benutzten dicken Platten deutlich Mehrfachinterferenzen auf- 
treten, tiber deren Verlauf bei der punktweisen Messung in diesem Be- 
reich nichts Hinreichendes auszusagen ist. 

Die vorliegende Arbeit wurde im Physikalischen Institut der Universitat 
Frankfurt a. M. ausgefiihrt. Dem Direktor des Instituts, Herrn Professor Dr. 
M. CzeErny, danken wir fiir wertvolle Anregungen und Diskussionen. 


Die Optischen Werke Leitz, Wetzlar, unterstiitzten uns in dankenswerter Weise 
bei der Beschaffung der Kristallpraparate. 


18 MutH, H.: Diss. Frankfurt a. M. 1941. 
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Frequenzvervielfachung 
im Zentimeterwellengebiet durch Sekundirelektronen 


Von 
K. KREBS 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 7. August 1958) 


Der bei einer Pendelvervielfachung (dynamischen Vervielfachung) von Sekundar- 
elektronen auftretende Elektronenstrom wird einer Fourier-Analyse unterzogen; es 
ergibt sich ein so groBer Gehalt an Oberwellen, daB die Pendelvervielfachung auch 
zur Frequenzvervielfachung im Zentimeterwellengebiet geeignet erscheint. 


In zwei fritheren Arbeiten!»? wurden theoretische und experimentelle 
Ergebnisse iiber die ,,Pendelvervielfachung“ (,,dynamische Verviel- 
fachung“) von Sekundarelektronen mit- 
geteilt. Das wesentliche dieses Effektes, 
der erstmalig von FARNSWORTH? ange- 
geben wurde, sei hier kurz an Hand der ea 
Fig. 1 wiederholt : |"-| 

An den Begrenzungen eines hochfre- - 
quenten elektrischen Feldes ©, die einen secGe 
Sekundaremissionsfaktor 6 >1 haben - 
mégen, werden durch irgendein anfang- FS 


lich vorhandenes Elektron Sekundar- 2) 

ve : « = a — 
elektronen ausgeldst. Diese ko6nnen unter Fie eevenicivat inane ee 
gewissen Bedingungen, die zwischen Sekundarelektronen 


Amplitude U), Kreisfrequenz w, Feld- 

lange a und Startphase* bestehen miissen, auf die gegeniiberliegende 
Elektrode treffen, wo sie wiederum Sekundarelektronen auslésen. Durch 
die fortgesetzte Wiederholung dieses Vorganges kann die Zahl der 
Sekundarelektronen bis zu einem durch irgendwelche Verluste bedingten 


Grenzwert steigen. 
* Es ist zweckmaBig, in diesen Rechnungen statt der Zeit ¢ stets die zugehGrigen 
Phasen y=? zu benutzen. 
1 Kress, K., u. H. MeerspacH: Ann. Phys. 15, 189 (1955). 
2 Kress, K., u. H. Meerpacu: Ann. Phys. 18, 146 (1956). 
3 FarNSwortH, P.T.: J. Franklin Inst. 2, 411 (1934). 
2% 
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Charakteristisch fiir diesen Vorgang ist die Tatsache, da die ,,pen- 
delnde‘‘* Elektronenlawine im Laufe einiger Pendelungen eine ,,Phasen- 
fokussierung“‘ erfahrt; d.h.: die Ankunftsphase der Elektronenwolke an 
der einen Elektrode (die identisch mit der Startphase der ausgelésten 
Sekundarelektronen ist **, strebt im Laufe einiger Pendelungen einem 
bestimmten Wert , zu, der sich aus den Betriebsbedingungen Up, w, a 
und den Elektronendaten e, m sowie U, (= Austrittsenergie der Sekundar- 
elektronen) errechnen 148t. Wie die rechnerische Behandlung ergibt?, 
ist @, diejenige Startphase, bei der — unter den gerade obwaltenden 
Betriebsbedingungen — der Ubergang der Sekundarelektronenlawine 
von einer zur anderen Elektrode gerade eine halbe Periode dauert 
(,,phasenreiner Ubergang“). Werden a, a, e, m zu einer GréBe 

U* mo? a? 


= (von der Dimension einer Spannung) (1) 


u 


oder in Zahlen 
= 2,02-10° (a/A)? Volt (A = Wellenlange) 


zusammengefaBt, und U,, U, in Form der dimensionslosen GréBen 


Uy 

=) 2 

U* (2) 
U 

eae (3) 


eingefiihrt, so ist jener Phasenfokus pm, gegeben durch *** 
eee ; 1 (1—2//2y) 
Ko QIRCUy —— = GRO OS -—- SS ee 4 
Ve o atx (4) 


liegt also in einem Bereich, der sich von arc tg = = 1-325" bis: jemacu 


den Betriebsbedingungen f, y) etwa — 40° erstrecken kann. In Fig. 2 
ist gy, als Funktion von f mit y als Parameter dargestellt. Nach den 
frithert behandelten Existenz- und Stabilitatsbedingungen der Pendel- 
vervielfachung ist nur der ausgezogene, punktiert begrenzte Teil der 
Kurven von Bedeutung. 

* Es sei klargestellt, daB mit diesem Ausdruck, der auch im weiteren der Kiirze 
halber beibehalten wird, keine Identitat der hin- und riicklaufenden Elektronen 
gemeint ist. 

** Nach Kennetu G. McKay‘? spielt sich der Auslésevorgang innerhalb eines 
Zeitraumes ab, der auch bei unseren Frequenzen immer noch klein gegentiber der 
Periodendauer ist. 

*** Nach Gl. (20) in!. Die rechnerische Behandlung muBte zur Vereinfachung 
von der Geschwindigkeitsverteilung der Sekundarelektronen absehen und sich 
auf eine einheitliche Austrittsenergie U, beschranken. 

4 KENNETH G. McKay: Advances in Electronics, S. 81. New York 1948. 
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Die zu erwartende Einheitlichkeit der Startphase sollte notwendiger- 
weise auch eine einheitliche Auftreffenergie zur Folge haben. Natiirlich 
wird man dies im Experiment nicht exakt erwarten diirfen. Die von der 
Theorie nicht beriicksichtigte Geschwindigkeitsverteilung der Sekundar- 
elektronen, gegenseitige AbstoBung in der Elektronenwolke usw. werden 
der scharfen Ausbildung einer bestimmten Auftreffenergie entgegen- 
wirken. Jedoch sollte sich zumindest eine Haufung der Auftreffenergien 
um einen bestimmten Wert herum ergeben. In der Tat ist dies — und 
Ps 


2923 025 02 015 01 005,003 WOT 0 

B 

G2 a ea? 06 

—_— 
eee SS 

-30° ee 

Fig. 2. Phasenfokus gy; der Sekundarelektronen als Funktion der Hochfrequenzamplitude 6 und 

Austrittsenergie y 

damit auch im wesentlichen die zugrunde liegende Theorie — durch 


Messung der Auftreffenergien mit einer Gegenfeldmethode recht gut 
bestatigt worden”. Eine solcher Messungen* ergab z.B. eine Haufig- 
keitsverteilung der Auftreffenergie mit einer Halbwertsbreite von nur 
etwa +20 eV um 265 eV herum. 


Die starke Zusammendrangung einer solchen hin- und herpendelnden 
Elektronenlawine hat nun eine bemerkenswerte Konsequenz. Betrachtet 
man ihren Konvektionsstrom, so erkennt man: Die Lawine kommt ge- 
schlossen an einer Elektrode an, um dann ihre Bewegungsrichtung um- 
zukehren. Dieser plotzliche Abfall muB einen groBen Oberwellenreichtum 
des Konvektionsstromes zur Folge haben, was den Gedanken nahelegt, 
ihn zur Frequenzvervielfachung im Mikrowellengebiet zu benutzen. 


Das Prinzip der Frequenzvervielfachung mit Hilfe stromverzerrender 
Elemente ist seit langem bekannt®. Es wird unter anderem immer dann 
angewandt, wenn Generatoren der nétigen hohen Frequenz nicht zur 
Verfiigung stehen, wird also naturgemaB im Bereich der jeweils erreich- 
baren kiirzesten Wellenlangen eine besondere Rolle spielen. Auf dem 
* Siehe Abb. 10 in ?. 
> Virpic, F.: Lehrbuch der Hochfrequenztechnik, 5S. 275. Leipzig 1944. 
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Gebiet der Mikrowellen ist zu diesem Zweck der Kristalldetektor viel 
benutzt worden®?°, 

So ist es z.B. Burrus und Gorpy" gelungen, mit einem Reflex- 
Klystron* von 12,3 mm Wellenlange und Kristalldetektoren kleinster 
Dimensionen Messungen im Gebiet von 2 =1,03 bis 0,77 mm, also mit 
der 12. bis 16. Oberwelle durchzufiihren. 

Im folgenden mége nun mit Hilfe einer Fourier-Analyse der Ober- 
wellengehalt eines (unter den obengenannten idealisierenden Voraus- 
setzungen) pendelnden Konvektionsstromes berechnet und mit dem einer 
Diodengleichrichtung verglichen werden. 


Die Konvektionsstromstarke 7, der Elektronenlawine ist durch ihre 
jeweilige im Phasenpunkt m herrschende Geschwindigkeit * gegeben; 
diese ist nach Gl. (2) int — wobei fiir gp die fokussierte Startphase @, 
zu setzen ist —: . 


ae . eUy oS , 
1, = const % = const Ee (cos p, — Cos pm) + v, (5) 


oder, mit den obigen Abkiirzungen (1), (2), (3) und mit v, = 72 : 
V 


ay <o< 
7, = const |(cos gy, —cos¢) + Ve PsSPSP,+% 6 


(v6 + 7) P p+ tSpSep,+20 


Die oberen Zeichen gelten, wie vermerkt, bis zum Erreichen der 
gegentiberliegenden Elektrode im Phasenzeitpunkt (p,+2). Von hier 
an, fiir den entgegengesetzt verlaufenden Ubergang, ist die Startphase 
(py, +2) der neu ausgelésten Sekundarelektronen einzusetzen und die 
entgegengesetzte Anfangsgeschwindigkeit —v,. Der Verlauf (6) ist in 
Fig.3a dargestellt: 2, besteht aus einem reinen cos-Anteil (Fig. 3b), dem 


sich nach jeder Halbperiode ein Sprung von + oder — 2 [cos Y,+ ee 


(Fig. 3c) tiberlagert. Die Zerlegung einer solchen rechteckformigen 
Sprungfunktion ist bekannt; sie wurde schon von FourRIER selbst bei 
der Begriindung seiner analytischen Methode durchgefiihrt!®. Unter 


* Raytheon 2K33. 

6 Mass. Inst. of Technology, Radiation Laboratories Series: Bd. 7, S. 23a 
285; Bd. 411, S. 373. New York 1948. 

? BERINGER, R.: Phys. Rev. 70, 53 (1946). 
a aaa A.G., W. Gorpy, J. W. Simmons u. W.V. SmitH: Phys. Rev. 75, 260 
1950). 

® Gorpy, W.: Rev. Mod. Phys. 20, 668 (1948). 


10 Siehe auch die Monographie von H.C. Torrey u. Cu. A. WHITMER: Crystal 
Rectifiers. New York 1948. 


11 Burrus, Cu.A., u. W. Gorpy: Phys. Rev. 93, 897 (1954). 
2 FourterR, J.B.: Théorie analytique de la chaleur, Kap. III. 
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Zugrundelegung folgender Definition (die Konstante sei im folgenden =1 
gesetzt): 


1, = —cos@ + [cos @, + a fir o,SpSq9,+2 

aren 

== COS Y = [cos 9, + Pe fir g,t+aSoso,t+ ss (7) 
=a,+2a4a,cosny + Xb, -sinny 


erhalt man fiir die Koeffizienten a,, b,, die in den ersten beiden Spalten 
der Tabelle 1 angegebenen Werte. 


Eine ganz entsprechende Rechnung wurde fiir die Frequenzverviel- 
fachung durch eine Diodengleichrichtung durchgefiihrt. Der Gleich- 
richter sei dabei etwas idealisiert : 
in der einen Richtung mége 
vollige Sperrung herrschen. (Die 
sich erfahrungsgemaB _ iiber- 
lagernde — bei modernen a 
Dioden sehr geringe — lineare 
Leitfahigkeit wiirde sich auch 
nur auf die Grundfrequenz aus- 
wirken und sei deshalb_ ver- 
nachlassigt.) Ftir die Strom- , 
Spannungscharakteristik 7=/(u) 
wird also angesetzt: 


(8) ¢ 
wa) ftir” 6 w<0, 
wobeia« nicht — wie bei Kristall- 0 7 by 
detektoren vielfach tblich — Fig.3. ZurFourier-Analyse desSekundarelektronenstromes 


auf 2 festgelegt sein méoge. 

Die Berechnung soll vielmehr, um die Auswirkung anderer Exponen- 
ten iibersehen zu k6nnen, fiir verschiedene Werte « erfolgen. So auch 
fiir « =1, entsprechend einem idealen linearen Detektor, und fiir « =3/2, 
was etwa bei der Verwendung einer Gliihdiode*, gema dem Schott- 


_kyschen u3/2-Gesetz, anzusetzen ware. Fiir einen sin-férmigen Span- 
_nungsverlauf gelte also (Konstante wieder =1 gesetzt) 


i == Sill” @ OSgsa Te WE pee R (9) 
—( TSP 2H. 


*x Derartige Dioden sind bis ins Dezimeterwellengebiet hinab entwickelt, zur 
Oberwellenanregung unseres Wissens allerdings noch nicht verwendet worden. 
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b 


nm? nm» 


Unter Benutzung der gleichen Definitionen fiir die Koeffizienten a 
wie in (7) erhalt man die in der Tabelle 1 angegebenen Werte. 


. . x 
Die bei der Rechnung auftretenden Integrale der Form f sin* p- sinny dg 
v4 
i 0 
Shales vats r at ] 1 1 ] 
und j sin® y - cos ny dp werden gelést, indem sin ng und cos x@ in eine Summe 
0 


hdherer Potenzen von sin m verwandelt und die dann entstehenden Integrale durch 
Rekursionsformeln auf elementare oder numerisch bekannte Integrale zuriick- 
gefiihrt werden. 


Zu einer vergleichenden Abschatzung des Oberfrequenzengehaltes 
bei der Elektronenpendelung und der Gleichrichtung sind in Fig. 4 die 
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Fig. 4. Oberwellenamplituden bei Pendelvervielfachung und Gleichrichtungsmethoden 


Amplituden 4,, le, +67, auf gleiche Grundamplitude A, =1 bezogen, 
graphisch zusammengestellt; fiir die Elektronenpendelung wurde dabei 
ein einfach berechenbarer Fall (pg, =0, y=0) benutzt. (Andere Werte 
wiirden kein wesentlich verschiedenes Ergebnis liefern.) Der Vergleich 
zeigt deutlich die starkere Ausbildung der Oberfrequenzen bei der 
Elektronenpendelung; von der siebenten Ordnung an iibertrifft sie die 
der Gleichrichtungsmethoden um mehr als eine GréBenordnung. Die 
Annahme tiber den Exponenten « spielt dabei ersichtlich keine wesent- 
liche Rolle. 


Beziiglich der Leistungen, die bei den verschiedenen Methoden auf- 
gewandt werden kénnen — und somit auch wesentlich die Oberwellen- 
anregung bestimmen —, diirfte die Pendelvervielfachung Vorteile bieten. 
Die maximale Leistungsaufnahme eines Kristalldetektors (Germanium- 
diode oder dergl.) liegt bei einigen 10°? W, und einer Gliihkathoden- 
diode sind bei der im cm-Wellen-Gebiet nétigen Kleindimensionierung 
auch nur Bruchteile von Watt zuzumuten. 
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Bei der Pendelvervielfachung entfallen solche durch Dimensionierung 
und Warmeableitung bedingten Schwierigkeiten. Bei dem unkompli- 
zierten Aufbau, der im wesentlichen nur aus den beiden Prallplatten 
besteht, ist die Leistungsaufnahme nicht kritisch begrenzt. Man wird 
sie durch Wahl geeigneter Prallflachen mit méglichst hoher Sekundar- 
elektronen-Emission, und einen geniigend leistungsstarken Generator 
vorausgesetzt, jedem Bedarf entsprechend heraufsetzen kénnen. 

DaB durch eine Pendelvervielfachung einem Hochfrequenzkreis ganz 
betrachtliche Leistungen entzogen werden konnen, ergaben friihere 
Messungen an Laufzeitréhren!*. Dort zeigte sich, daB zwischen den Be- 
grenzungen eines Hochfrequenzfeldes (a=2mm, A=23cm, also 
U* ~ 1500 V) bei Steigerung der Hochfrequenzamplitude auf etwa 300 V 
eine unerwiinschte Pendelvervielfachung einsetzte, die die nutzbare 
Hochfrequenzleistung der Réhre um bis zu 12 W herabsetzen konnte. — 
Bei der plausiblen Annahme U, 5 eV, also y = 5/1500 =0,003, und mit 
B » 300/1500 =0,2 wird der Einsatz dieser Pendelvervielfachung auch 
quantitativ gut von der Rechnung (Fig. 2) wiedergegeben. 

Die Anregung von Oberwellen durch Elektronenbiindel, die mittels 
der Grundwelle durch Laufzeiteffekte fokussiert werden und von einer 
besonderen Elektronenquelle geliefert werden miissen, ist bereits be- 
kannt®,44. Uber Versuche, auch die Pendelvervielfachung, die keines 
besonderen Aufbaus einer Elektronenquelle bedarf, zur Frequenzverviel- 
fachung zu benutzen, soll in einer folgenden Arbeit berichtet werden. 


13 Kress, K.: Z. angew. Phys. 2, 400 (1950). 
™ GunpLacu, F.W.: Grundlagen der Héchstfrequenztechnik, S. 86. Berlin- 
Géttingen-Heidelberg: Springer (1950). 
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Die Anregung von Hohlraumresonatoren 
durch Pendelvervielfachung von Sekundarelektronen 


Von 
K. Kress und H. v. VILLigEz 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 18. August 1958) 


Die in einem Héchstfrequenzfeld erzeugte pendelnde Sekunddrelektronenlawine 
wird durch Lécher in der einen Feldbegrenzung in einen anschlieBenden, auf Ober- 
frequenzen abgestimmten Resonator geschickt. Auf Grund ihres — in einer 
friiheren Arbeit berechneten — Gehaltes an Oberfrequenzen werden diese Reso- 
natoren zu Schwingungen angeregt. 


A. Aufgabenstellung 


Ziel der hier beschriebenen Versuche war der experimentelle Nach- 
weis, daB eine ,, Pendelvervielfachung’’ von Sekundarelektronen harmo- 
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Fig. 1. Induktive (a) und kapazitive (b) Anregung von Oberwellen durch ,,Pendelelektronen“ 


nische Oberfrequenzen in einem zweckmaBig angekoppelten und abge- 
stimmten Resonator anregen kann, wie in einer vorangegangenen Arbeit! 
begriindet wurde. 


Die Ankopplung des Oberwellenresonators laBt sich grundsatzlich 
auf zwei Arten, induktiv oder kapazitiv durchfiihren, so wie es schema- 
tisch in Fig. 1 angedeutet ist. Im ersten Fall (a) wiirden durch die Einwir- 
kung des Magnetfeldes des Konvektionsstromes die Oberfrequenzen zur 
Verfiigung stehen, die eine Fourier-Analyse des Konvektionsstromes 


_ergibt, d.h. die ungeraden harmonischen. Im zweiten Fall (b) wiirde durch 


1 Kreps, K.: Z. Physik 154, 19 (1959). 
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Offnungen in der einen Feldbegrenzung ein Teil der jeweils auftreffenden 


Sekundarelektronen-Lawine in den Oberwellenresonator treten und | 
diesen durch Influenz zu Schwingungen anfachen. Indem so die kopp- | 
lungswirksame Konvektionsstromung auf ein bestimmtes Teilgebiet | 
beschrankt wird, andert sich naturgemaB auch das Amplitudenspektrum J 


der harmonischen Oberwellen. 


Bei Annahme einer idealen Phasenfokussierung der Elektronen- 


lawine, d.h. also einer vollkommenen Zusammendrangung der Ladung } 
in eine flache Scheibe, entstehen dann im Sekundarfeld rechteckformige* | 


Konvektionsstromimpulse von einer Dauer, die durch Feldlange und 


Elektronengeschwindigkeit gegeben ist; sie mége den Bruchteil p der | 


Periodendauer t ausmachen. Dann ergibt bekanntlich die Fourier- 


Analyse dieser Rechteckimpulse fiir die Amplitude A,, der m-ten Ober- J 


welle 


; sinnpa 
A, =tonst -p »— TES 
NPT 


Bei dieser Art der Kopplung treten also auch gerade Ordnungen von 
Oberwellen auf. Von =O ausgehend, nimmt dabei 4,, (zuerst sehr 
langsam) ab und hat bei m = 1/f eine erste Nullstelle bzw. wird fiir n ~ 1/p 
sehr klein. — 


Da im Experiment keine ideale Fokussierung zu erwarten ist, wird 
der Konvektionsstromimpuls im Sekundarfeld nicht rechteckférmig 
sein; auch wird man nicht mit Sicherheit damit rechnen diirfen, daB ein 
eventuell zu definierender effektiver Wert #.;, klein genug (gegen 1) ist, 
um ein Verschwinden von 4,, innerhalb der ersten zehn Ordnungen aus- 
zuschlieBen. Deshalb, und da es sich hier nur darum handeln sollte, die 
prinzipielle Verwendbarkeit dieser Methode zur Frequenzvervielfachung 
nachzupriifen, begniigten sich die Versuche vorerst damit, mit dem 


elektronischen Konvektionsstrom die zweite und dritte Oberwelle an- |} 


zuregen. 


B. Apparatur 


Zur Erregung des Primar-Resonators diente ein Magnetron ** |f 
(1389MHz, A= 21,6cm) mit fester Frequenz und regelbarer Dauerstrich- |ff 


leistung bis zu 180 W. Uber ein Koaxial-Kabel mit zwei Anpassungs- 
Stichleitungen wird der Resonator induktiv angeregt. 


Fig. 2 zeigt das wesentliche seiner Konstruktion: Es ist ein kreis- 


zylindrischer, mit einer axialen Kapazitat belasteter Hohlraum, der aus |] 


* Annahernd, wenn von der Riickwirkung des angefachten Feldes abgesehen 
wird. 


** Sonderanfertigung der Deutschen Elektronik GmbH., Darmstadt. 
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zwei von dicken Messingwanden umschlossenen Halften besteht, die 
schliffartig und fettgedichtet ineinandergepaBt sind. Die Einstellung 
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Fig. 2. a Aufbau des Grund- und Oberwellenresonators: b Elektronenstrecke und Auffangelektrode; 
c Lochplatte zur Ermittlung der Stromdichteverteilung 


Jer Feldlange a, erfolgt — bereits vor Ansetzen der von unten zuge- 
‘thrten Pumpleitung am Schliff S, — durch Drehung der durch ein 
sewinde G fithrenden Achse A,. Die Abstimmung geschieht, indem die 
Jrehung eines (nicht eingezeichneten) Schliffes tiber eine mechanische 
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Kopplung und Gewindefiihrung in eine Verschiebung der AbschluB- | 
platte P tibertragen wird. Das Ende von A, tragt zur Erhohung der i] 
Sekundaremission einen Al-Belag. Der Schwingzustand des Resonators |] 
wird durch einen (nicht gezeichneten) aus Koppelschleife, Germanium- | 
diode und Galvanometer bestehenden Indikatorkreis angezeigt. Das im _ | 


Resonator erzielte Vakuum von einigen 10-4 Torr, mit der freien Elek- | 


tronenweglange von >10cm, ist bei den vorliegenden raéumlichen Di- | 
mensionen ausreichend. 


Der oberhalb der Durchtrittslécher anschlieBende Oberwellenreso- | 


nator ist vom Typ einer kreiszylindrischen Lecher-Leitung, an derem | 
offenen Ende &, im elektrischen Feldstarkenmaximum, die Anregung 
durch die eintretenden Elektronenbiindel stattfindet. Die den Hohlraum © 
einschlieBenden Teile sind aus Silber. Die Deckplatte D wird durch den | 
mit AuBengewinde versehenen Zylinder Z fest auf die Kante der in 
flacher Konusform oben abgedrehten Innenwand W gepreBt. Die Loch- 
platte L ist auf einer Kreisflache von 3,5 mm Durchmesser mit 14 Loéchern 
von je 0,6mm Durchmesser versehen und in den Teil W eingelotet. 
Die Abstimmung erfolgt ahnlich wie die des Primar-Resonators tiber 
den Schliff S, durch Drehen des Innenzylinders A,, der mit einem Fein- 
gewinde axial durch den Teil D hindurchlauft. Der Oberwellenresonator 
wurde in zwei GroBen verwendet; sie waren so dimensioniert, daB die 
Wellenlangen bei 10,8 bzw. 7,2cm lagen. Die durch Drehen von A, 
getatigte Feinabstimmung war mit Hilfe eines MeBsenders direkt in 
Wellenlangen geeicht. Als Indikator fiir die Erregung des Oberwellen- 
resonators dient eine (nicht gezeichnete) durch D_ hindurchgefiihrte 
kleine Koppelschleife mit anschlie8ender Germaniumdiode, deren Richt- 
strom an einem auBen befindlichen Galvanometer abgelesen wird. 


Um die Auslésung stérender Sekundarelektronen im Feld zu 
verhindern, ist das untere Ende von A, als Auffangelektrode so ausge- 
bildet, wie in der Nebenfigur 2b dargestellt: Der Mittelleiter ist bis zu 
einer Tiefe von 5 mm auf eine Wandstarke von etwa 0,2 mm aufgebohrt 
und die Hoéhlung nach BeruBen (zur Verminderung der Sekundar- | 
elektronenauslésung) durch eine am Rande aufgelétete Kupferdrahtgaze |} 
abgeschlossen. 


C. Messungen 


Von den mannigfachen Vorversuchen sei erwahnt die Bestimmung 
der Dichteverteilung der pendelnden Sekundarelektronen-Lawine tiber 
den Querschnitt des Primarfeldes F. Sie ergab sich aus der Abhangig- ff 
keit des in Fy eintretenden Elektronenstroms von der Zahl und Lage der F | 
Durchtrittslécher. | 


Zu diesem Ziel wurde der Oberwellenresonator durch ein Teil er-_ | 
setzt, das statt des Mittelleiters A, nur eine Auffangelektrode zum Nach- 
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weis des auftreffenden Elektronenstromes enthielt und dessen Lochplatte 
statt der 14 Lécher von 0,6mm Durchmesser 13 Lécher von 1mm 
Durchmesser in der durch Fig. 2c dargestellten Anordnung besaB. Die 
Lochplatte war anfanglich auf der dem Felde F, zugekehrten Seite mit 
einer Al-Folie uberzogen. Jeweils nach DurchstoBen der Lécher i), Bey, 
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b, c, d wurde sodann der — durch die pendelnde Sekundiarelektronen- 
Lawine bedingte — Elektronenstrom bei den verschiedenen, reproduzier- 
oar einzustellenden Leistungsstufen des Generators gemessen. Das 
zleiche wurde dann nach Aufziehen einer jeweils neuen Al-Folie mit den 
Pe chreihen 1, 3a, b,c, d und 14, 4a, b, c, d wiederholt. Die Ergebnisse 
sind in den Fig. 3a, b, c wiedergegeben. Aus dem Anstieg des Stromes 
nit der Hinzunahme der 4uBeren Locher a, b, c, d wurde die Stromdichte 
wuf den verschiedenen Peripherien relativ zu der des Mittelloches er- 
nittelt und in Fig. 3d dargestellt. Der zum Rande hin sich zeigende 
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Abfall ist zu erwarten, da die Elektronenverluste, die letzten Endes die 

Ausbildung der Pendellawine begrenzen, vorwiegend durch Abwandern 
aus den Randzonen des Feldes entstehen diirften; auch sind infolge der |ff 
dortigen Feldinhomogenitat die theoretischen Existenzbedingungen der | 
Pendelvervielfachung sicher nicht mehr ganz erfiillt. 


Der eigentliche Nachweis der Oberwellenanregung ist in Fig. 4a dar- 
gestellt. Hier ist der Indikatorstrom I) des Oberwellenresonators — bei | 
konstant gehaltenem Betrieb des Primar-Resonators — auifgetragen in | 
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Fig. 4. Resonanzkurven der zweiten (a) und dritten (b) Oberwelle bei Anregung durch Pendelelekironcua t 


Abhangigkeit von einer Skala, die die Drehung und damit Verschiebung'f 
des Innenleiters A, bezeichnet und die am ausgebauten Oberwellen-|§ 
resonator mit einem MeBsender* (durch kapazitive Ankopplung durch 
eines der Durchtrittslocher hindurch) in GHz geeicht wurde. Bei der|f 
Primarfrequenz von 1,389 GHz (A = 21,60 cm) bestitigt das bei 2,778 GHz} 
(A =10,80 cm) liegende Maximum, daB es sich um die Anregung der 
zweiten Oberwelle handelt. Zur Kontrolle wurde eine Resonanzkurve'f 
durch Anregung mit dem MeBsender aufgenommen, die praktisch dieselbe }} 
Giite von YQ = 930 ergab. | 


DaB der gefundene Effekt der Oberwellenanregung wirklich auff 
Pendelvervielfachung von Sekundarelektronen beruht, beweisen zwin-| 
gend zwei weitere Experimente: Eine Verschlechterung des Vakuum 


* Siemens, Rel. 3 W 513 und 513a. 


Die Anregung von Hohlraumresonatoren oo 


auf 10% bis 10% Torr geniigt, um die Oberwellenanregung zu unter- 

driicken (verstandlich, da die Pendelvervielfachung bei den kiirzeren 
freien Weglangen nicht mehr bestehen kann); ferner konnte das Feld 
eines starken Magneten, der von auBen in die Nahe der Pendelstrecke 
gebracht wurde, die Oberwellenanregung vollig unterbinden, was eben- 
falls auf den elektronischen Ursprung der Anregung hinweist: eine etwa 
_ durch elektrischen Felddurchgriff verursachte Anregung diirfte durch 
ein Magnetfeld nicht beeinfluBt werden. 

In Fig. 4b ist schlheBlich das Ergebnis ganz entsprechender Messun- 
gen zur Anregung der dritten Oberwelle wiedergegeben. Da die aus 
der Figur ablesbare Giite von Q=550 erheblich unter der des Reso- 
nators der zweiten Oberwelle liegt, ist erklarlich: Auch die Theorie 
liefert fiir Resonatoren dieser Bauart kleinere Giitewerte bei Verkleine- 
rung der Langsdimension. 
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From the Physics Department, Delhi University 


Concentration Quenching of Fluorescence 
‘in Solutions 


By 
K. D. CHAUDHURI* 
With 6 Figures in the text 


(Eingegangen am 15. September 1958) 


The paper describes the result of the measurements of the intensity and polarisation 
of fluorescence of dyestuffs in solution and their conductivities at different con- 
centrations. From the nature of the variation of the intensity, polarisation and 
conductivity with concentration it has been suggested that the quenching of fluo- 
rescence of dyes in solution is due to the collision of the second kind. 


Introduction 


Two different theories are generally put forward to explain concen- 
tration quenching of fluorescence in solutions. Both are supported by 
some experimental evidence but neither is sufficient to explain all 
observed facts. WaAwILow! and F. PERRIN? were the first to apply the 
hypothesis of the collision of the second kind to these quenching pro- 
cesses, assuming that because of some resonance phenomenon the 
effective cross-sections were particularly large for interactions between 
molecules of the same kind. LEvsHIN3:4, RABINOWITCH® and others 
on the other hand hold the view that the decrease in fluorescence yield |f 
with increasing concentration is due to the formation of associated |} 
molecules. In view of the conflicting theories on the concentration 
quenching of fluorescence in solution, the present investigations have | 
been carried out. 


The mean life of the fluorescing molecules in the excited state has} 
a direct bearing on quenching. WAwILow®, SvESNIKOFF’, Mirra® and 


* On leave. 

1 WawitLow, S.I.: Z. Physik 53, 665 (1929). 

2 PERRIN, Bo: ©. Ra Acad. Sei, Paris 192) 1727 (1931). 

3 LEvsuHin, W.L.: Z. Physik 43, 230 (1927). 

4 LevsHIN, W.L.: Acta Phys. Chim. USSR. 1, 685 (1934). 

> RaBINowItTcu, E., and L.F. Epstein: Amer. Chem. Soc. J. 63, 69 (1941). 

6 WawiLow, S.I., and J.M.. Frank: Z. Physik 69, 100 (1931). 

* Svesnikorr, B.: Acta Phys. Chim. USSR. 3, 257 (1935); 4, 453 (1936); 7, 755h 
(1937). i | 
8 Mitra, $.M.: Ind. J. Phys. 13, 349 (1939). 
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others have determined the average life period of the fluorescing mole- 
cules from measurements on polarisation. It has been found that the 
average life period is practically independent of viscosity, temperature 
and wavelength but depends markedly on concentration. According to 
the theory of quenching due to the collision of the second kind developed 
by Frank and WawiLow® and Svesnrkorr’ the life period is related 
| to the intensity of the fluorescent light and to the concentration of the 
| dyestuff. An extension of this theory by PERRIN’s relation for polarisa- 
tion connects the life period with polarisation. It follows, therefore, that 
the intensity, polarisation and the average life period of the fluorescent 
| light are all dependent on concentration. The polarisation of the fluores- 
| cent light has, therefore, been measured at different concentration. 
| The intensities of the fluorescent light have been measured by SEN 
| Gupra® and the results of measurement are taken to interpret our 
) results. 
It has already been mentioned that the decrease in fluorescence yield 
may be due to the formation of associated molecules. To test this the 
) conductivity of the dyestuffs has been measured at different concentra- 
tions and the formation of associated molecules has been confirmed. 
| The paper attempts at finding a satisfactory explanation of the change 
| of intensity and polarisation and the formation of associated molecules 
' with concentration. 


Polarised Fluorescence of Dyestuffs in solution. The problem of the 
kinetics of quenching has been examined by FRANK, WaAwILow and 
_ SVEsNIKOv. By taking into account the Brownian movement and the 
_ properties of the medium and the collision of the second kind, FRANK 
and WaAwILOow arrived at the following form: 


i 
T Nek T z(o, + 02)? 
31] FO 


44 (1) 


where is the ratio of unquenched to quenched fluorescence, w is the 


volume of the sphere of action, 7 its radius, z is the ratio of effective to 
Y -+ Oy 
O + 0, 
_dye molecule and the added molecule, c is the concentration of the latter 
(quencher) in gm/C.cm; N is the Avogadro number, Ty, is the natural 
life of the fluorescent molecule in the absence of collisions, 7 the abso- 
lute temperature and 7 the viscosity of the quencher. It has been shown 
that when Nc is somewhat small, the quenching formula takes the form 


i 


' kinetic collisional distances (z = ); o, and oy, are the radii of the 
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9 Sen Gupta, P.K.: J. Ind. Chem. Soc. 15, 263 (1938). 
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In this case a is a linear function of c in agreement with experiment, 


provided the kinetic sphere and the effective sphere of the collision of 
the second kind are not very different. Deviations from WAwILow’s 
formula, however, occur at higher concentrations. It follows from (1) 
when o, and o, are the same that 


I NcekTz 
La egiNie) 4 a) ee G3) 
ie 3 UY 
Now, according to WAWILow’s theory 
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where T is the life period in the presence of the collision or 


Ta 4 ! 2 tNekTa (5) 
T 3 q 
where cers 
a para 
or es 3H T (6) 
3H + 2%, NekT 2, 


The life period is, therefore, dependent on y, T, c and z,. It has been 
shown® on experiments on polarisation that t is practically independent 
of temperature and viscosity provided they are not very large and de- 
pends markedly on concentration. If we limit our observations to those 
cases where T and y are not very large and are kept constant, we can 
neglect the dependence of t on temperature and viscosity and can find 
out its dependence on c and 2, only. It follows from (6) that when c 
increases t diminishes provided z, either remains constant or increases 
at the same time. Now, 2%, should either remain constant or assume 
greater values because, the radius of the effective sphere of the collision 
of the second kind either remains constant or possibly increases with 
concentration because of some resonance phenomenon. This means 
that the life period will be shortened with increase in concentration. 
According to PERRIN? the life period is connected with the degree of 
polarisation by the following formula 


11 1 {\ oer 
Pp Po es ae (7) 


where y is the limiting polarisation which can be treated as an empirical 
constant and v is the volume of the kinetic sphere $703. Substituting the 


10 PERRIN, F.: Fluorescence decree elementaire d’emission lum. Paris: Har- 
mann 1931. 
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value of t from (6) we get 

ieee es ies LN ih 3H To > 

p pe iS =| vn 3n+2t, NckTe, - (8) 
Now, keeping T and » constant, it is easily seen that p is dependent on 
c and z,. It follows from what has been said earlier that with increase 
in c, 1/p decreases i.e. p increases. The polarisation of the fluorescence 
of the dyestuffs in solution has, therefore, been measured to find its 
exact dependence on concentration. 


Experimental Arrangement 

The experimental arrangement adopted in the present investigation 
is the usual Cornu method. Light from mercury rendered monochroma- 
tic with the help of suitable filters was focussed by a lens on a fused 
quartz cell containing the fluorescent solution. The fluorescent solution 
was excited with unpolarised light in view of the fact that the intensity 
with polarised excitation is extremely feeble when the concentration 
is low. The partial polarisation of the transverse fluorescent light was 
measured in the usual way with a double image prism and a. nicol. 
The percentage of polarisation with polarised excitation can be calculated 
from the observed data by using the following formula: 

2Punpol 
Ppo = ne cee 
ee 

It should be noted that since there is some amount of scattered light 
always mixed up with fluorescent light and since scattered light is also 
partially polarised, correction has to be applied for scattering. Suppose 
the direction of vibration of the incident light i.e. the direction of the 
electric vector, its direction of propagation and the direction of obser- 
vation form the x, y, and z axes respectively of a rectangular coordinate 
system. Let 7,, be the ratio of the intensities of the y and x compo- 
nents of vibration for the total secondary radiation including both 
fluorescence and scattering and 7, be the value of this ratio for scattering 
alone. Also let R be the ratio of the total intensity of fluorescence in the 
transverse direction to the total intensity of scattering along the same 
direction. It can be shown that the value of the ratio of the y and x 
components for fluorescence alone is given by 
V fs R(1+y,) + 75(4 + V ts) 
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The percentage of polarisation of fluorescence # is then evidently 
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where # gives the orientation of the nicol with respect to y axis when 
the intensities of the two halves are equalised. The value of # is there- 
fore easily calculated from the ob- 
served value of 7,, when R and 7, 
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are known. It is to be noted that since R is usually large, the correction 
for scattering is small and may be neglected in many cases. It is further 
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Fig. 3. The variation of the percentage of polarisation of the fluorescence of Acriflavine with molecular 
concentration 


pointed out that the values of polarisation obtained by this method 
can be taken to be approximately correct since it depends on visual 
observation of the intensities of the component vibrations. The results 
of the measurements are given in the accompanying graphs. 
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It will be seen from the graphs that in all the cases the polari- 
sation increases with concentration, reaches a maximum and remains 
constant over a certain range, and with further increase in concentration 
it diminishes and tends to vanish at very high concentrations. Mirra§ 
has observed a decrease in the value of polarisation with concentration 
which agrees in the present case with the decrease of polarisation with 
concentration after the maximum has been reached. The increase in 
the value of polarisation with concentration agrees with PERRIN’S 
theory provided the concentration is low. The theory, however, appears 
to fail to account for the constant maximum value of polarisation and 
the subsequent diminution of the polarisation with further increase 
in concentration. 


Conductivity of the Dyestuffs in solution. It is a well known fact that 
the equivalent conductivity of an electrolyte generally increases with 
dilution and tends to a limiting value at infinite dilution. It was pointed 
out by McBaIn"™ that the equivalent conductivity of an electrolyte 
would be increased by the aggregation of ions of one kind to form 
ionic micelles and the remarkable increase of equivalent conductivity 
with increasing concentration has been attributed to association of 
solute molecules. ROBINSON” and his co-workers determined the change 
of equivalent conductivity with concentration of some of the rigoriously 
purified dyestuffs. The equivalent conductivities of dyes in solution 
when plotted against square root of concentration do not give linear 
relations and the departure of the conductivity curve from the perfect 
straight line can only be explained on the assumption that ionic micelles 
are formed with increase in concentration. It, therefore, follows that 
the measurement of the conductivity of dyes throws considerable lght 
on the mechanism of micelle formation. The conductivities of dyes have, 
therefore, been measured at different concentrations. The results of 
the measurements have already been published'*. The accompanying 
graphs show the results of some of the measurements. 

It appears from the graphs that the molecular conductivities of 
dyestuffs in aqueous solution do not have linear relation with square 
root of concentration. The conductivity curves obtained are similar in 
nature to those obtained by HoweLt and Ropinson™. The anionic 
network postulated by them offers a satisfactory explanation of the 
departure from linear relations. It will be seen that in most of the cases 
the fall in conductivity is extremely rapid and is followed by a region 
where the conductivity either rises to maximum or remains practically 


11 McBain, J.W.: Trans. Faraday Soc. 9, 99 (1913). 

12 Ropinson, C., and J.L. Moirrrer: Proc. Roy. Soc. Lond. A 143, 630 (1934). 
13 CHAUDHURI, K.D., and D.R. Das Gupta: Ind. J. Phys. 26, 67 (1952). 

14 Howe t, O. R.,and H.G. B. Ropinson: Proc. Roy. Soc., Lond. A 155, 386 (1936). 
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constant. At the point where the range of rapid fall in conductivity is 
succeeded by one where the conductivity either rises to maximum or 
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remains comparatively constant the network falls into micelle formation. 
It is, therefore, possible to find the concentration at which micelle 
formation starts. Beyond this critical concentration the increase in 
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Fig. 6. The variation of the molecular conductivity of Acriflavine with square root of molecular concentration 


conductivity is due to aggregation of ions, because, it follows from 
STOKES’ law that the mobility of ionic aggregate is greater than that of 
the component ions moving individually. In some cases the conduc- 
tivity does not increase but remains comparatively constant over this 
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range. This is due to the adsorption of cations by the ionic micelles 
which reduces the conductivity of the aggregate. Over this range, 
therefore, where the adsorption effect is considerable the increase in 
conductivity due to aggregation of ions is opposed by the adsorption of 
the cation and as a result the conductivity remains comparatively con- 
stant over this range. It is interesting to note that the concentration 
at which micelle formation starts is of the same order of magnitude as 
the concentration at which polarisation begins to attain its maximum 
value. This can be seen from the following table where the concentrations 
are calculated from the graphs: 


Table 1 
Range of molecular concentration | Range of molecular concentration at 
Dyestuff in solution at which there is evidence of micelle | which polarisation attains its maximum 
| formation value and is subsequently reduced 
| 
IFOSING = ww. (9—277) 1074 | (6—53) 10-4 
OSes bencaleue) ae (S—351) 10-5 | (4—15) 107? 
Acriflavine ... . (30—656) 107~% (25—149) 10~° 


Intensity of the Fluorescent light. The fluorescent intensities in the 
visible region were measured by a K6nig-Marten spectrophotometer 
by SEN Gupta®. The results are shown in the accompanying tables. 


Table 2 
Acriflavine 
x M M M M M M 

eee ar Cone 500 1,000 2,000 4,000 8,000 16,000 

Fluorescence yield | 0-19 0°25 0:28 0°35 0-38 0:38 
Table 3 

Eosine | 
: C | M M M M M ; M - 
eee Cone’ | 500 14,000 2,000 4,000 10,000 20,000 
Fluorescence yield OPS) 0-246 . 0°383 0:58 0:67 0:68 


It will be seen from the tables that the maximum fluorescence yield 
corresponds approximately to 110-4 M in the case of Eosine, and to 
4210-5 M in the case of Acriflavine. 


Discussion of the Results 


It appears from the graphs that the concentration at which micelle 
formation starts is of the same order of magnitude as that at which 
polarisation begins to attain its maximum value and the fluorescence 
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yield is maximum. With further increase in concentration beyond the 
critical value the conductivity either rises to a maximum or remains 
comparatively constant. It will be seen that polarisation is also fairly 
constant over a certain range of this region and it diminishes afterwards 
with concentration. Now, it follows from the conductivity curve that 
when concentration exceeds the critical value more and more ions fall 
into micelle formation with increase in concentration. It is therefore, 
evident that with increase in concentration in this range the number of 
fluorescent molecules does not increase to the same extent. As a result 
the true concentration of the fluorescent molecules is less than the actual 
concentration of the dye. Now, according to the theory of the collision 
of the second kind it follows from (8) that polarisation is directly depend- 
ent on concentration. The constant maximum value of the polarisa- 
tion over a certain range suggests, therefore, that the true concentration 
of the fluorescent dye must have remained constant in that region. This 
is quite possible since more and more ions fall into micelle formation 
with increase in actual concentration of the dye and the number of 
fluorescent molecules may remain more or less constant over this range. 
If the concentration is further increased polarisation decreases which 
means that the number of fluorescent molecules must have been reduced 
and the true concentration has diminished. This can be seen directly 
from the observations on fluorescence yield. While the range at which 
fluorescence yield is maximum agrees approximately with the range at 
which polarisation is also maximum, the disagreement cannot be con- 
sidered to be too serious in view of the fact that polarisation cannot 
be measured too accurately in our experiment and the samples examined 
are different from those taken by SEN Gupta. This decrease in the true 
value of concentration accounts on the basis of PERRIN’s theory for the 
subsequent decrease in polarisation. It might be reasonably argued why 
the excited molecules are not deactivated in a collision of the second 
kind with the associated molecules. It has been suggested that these 
collisions can be conceived as a quantum mechanical resonance pheno- 
mena and if the colliding molecules are alike the proximity of the energy 
levels facilitates the transfer in a collision. In other words the excited 
molecules will be easily deactivated in a collision of the second kind 
with the unexcited molecules of the same kind. This explains why the 
probability of the excited molecules being deactivated due to the pre- 
sence of nonfluorescent associated molecules is usually very small. It 
is, therefore, concluded that the theory of the collision of the second 
kind qualitatively explains the quenching in its true sense throughout 
the whole range of observations. 
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The theory of the ““banding’’ of Raman lines observed in optically active crystals 
has been fully worked for the different classes of Raman lines. In the case of cubic 
crystals the Raman lines belonging to E and F classes can exhibit ‘‘normal’’ 
“reverse’’ or any intermediate type of banding depending on the crystal orientation, 
and further the perfection of the banding can vary for E lines. The crystal axes 
and the sign of optical activity of a cubic crystal can be deduced from Raman effect 
studies. 


1. Introduction 


In two earlier papers, the author demonstrated experimentally 
how the optical activity itself—usually a disturbing factor could be 
used to verify the selection rules for Raman effect in quartz! and in 
sodium chlorate? for incident plane-polarised light (A 2537). Due to 
the optical activity, the azimuth @ of the incident electric vector with 
reference to the plane of scattering undergoes a continuous rotation 
as the light traverses the crystal. Hence, in the spectrogram of the light 
scattered in the transverse direction both the Brillouin components 
and the Raman lines exhibit, in general, a banded structure. The band- 
ing is defined as “‘normal”’ when the intensity of scattering is maximum 
for incident electric vector perpendicular to the plane of scattering and 
minimum when the incident electric vector is parallel to it. If the re- 
verse is true, the banding is termed as “‘reverse”’. Normal and reverse 
banding are completely out of phase. Perfect banding is one in which 
the minimum is of zero-intensity; while no banding corresponds to the 
fluctuations being washed out. All the types of banding were observed. 
In the case of sodium chlorate more than one orientation of the crystal 
with reference to the directions of incidence and of observation had to 
be studied and this was possible as there was no linear birefringence 
to mask the constant rotatory power. The nature of certain Raman 
lines changes from ‘‘normal’’ to ‘“‘reverse”’ and vice versa. From the 
nature of the banding it was possible to unequivocally classify the 
various Raman lines of quartz into A and F classes and the Raman 


1 CHANDRASEKHARAN, V.: Proc. Ind. Acad. Sci. 28, 409 (1948). 
2 CHANDRASEKHARAN, V.: Proc. Ind. Acad. Sci. 32, 374 (1950). 
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lines of sodium chlorate into A, E and F classes. In the present in- 
vestigation, the author has worked out the exact theory of the banding 
and the results obtained therefrom are set out in the present paper. 


2. Selection rules and theory of bands in quartz and sodium chlorate 


a) Selection rules. The selection rules for Raman lines, given by 
Praczek® and by Couture and Maruigzu*.’ in compact tensor nota- 
tion, express the number of independent observations that completely 
determine the relative intensity and state of polarisation of the scattered 
light (a) for any crystal orientation with reference to the directions of 
incidence and of observation and (b) for any state of polarisation of the 
incident light. According to these rules the Raman lines for cubic 
crystals fall into 3 classes, A (totally symmetric) E (doubly degenerate 
with respect to the 3 fold axes) and F’ (triply degenerate with respect 
to three 2-fold axes). 


Let OX, OY, and OZ forming a right handed co-ordinate system 
be respectively the directions of incidence, of observation and of the 
normal to the plane of scattering. The axes, ow, ov, ow are fixed in the 
crystal, the axis ow being parallel to OX. Let the angles made by the 


incident electric vector E at some reference point in crystal and by OY 
with the axis ow be denoted @ and yw respectively. Hence, the angle 
made by the electric vector with plane of scattering is @=O—y. For 
a certain setting of the crystal, y is constant. But on account of the 
optical activity of the crystal, @ and hence ® changes continuously 
for different points in the crystal so that y=OW— ®@ remains the same 
and this change of ® is the cause of the banded structure of the Raman 
lines and also of the Brillouin components. But we shall also consider 
the effect of the following operations (1) rotating the analysing nicol 
(or the equivalent translation of the crystal along OX) so that O and 
® at a particular point varies while y is constant and (2) rotating the 
crystal about OX so that w and thereby ® at a point is varied while 
=O —y at a point is left invariant. We proceed to give the theory 
of the bands and effects of operations (1) and (2). 


b) Quartz. For the point group D, to which quartz belongs only two main 
types of possible oscillations are 4 and E. The tensor characterising the former 
class of Raman lines is given by 


le 
A Wate 
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3 PLaczEk, G.: Handbuch der Radiologie, Vol. VI, 2, p. 205. 1934. 
* Couture, L., and J.P. Maruteu: Ann. de Phys. 12, 521 (1948). 
> CouTuRE, L., and J.P. Matureu: Ann. de Phys. 11°50) (1947) 
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referred to the eveal axes. For light incident along the optic axis ow the incident 
electric vector E is in the plane owv. Since the voLee: iS symmetric in this plane, 


all directions in it are equivalent. The moment M induced by E is given by 
May back (2) 


— -> 
where M is of constant magnitude and parallel to E. If the observation is trans- 


> 
verse to the optic axis then the component of M normal to oy determines the scat- 
tered intensity given by 


Tl = EE Suh OO), (3) 


This is a maximum when ®,,= 90° and minimum when @®, = 0 and the minimum 
is of zero intensity. Hence the banding for symmetric Raman lines is normal, 
perfect and usual (sin? ®) type like the Brillouin components. If the operation (2) is 
performed the banding should stay put in the same place as I is independent of y. 

In the case of doubly degenerate lines there are three sub-groups E,, Ey, E,°® 
These are characterised by two tensors each. Since E, is characterised by the most 
general tensors 


7 2} es Dy i a CI 
[TD], =|€2—& &!, [T],=|—& —& & 4) 
| | 
é 4 (01 |—&  & O 


it is enough to consider it, the other two sub-groups being regarded as particular 
cases of it. 


For £, class 


Cy == Gn == Oa (5) 
Hor, ‘class 
&) = & = 0. (6) 


The components of the electric vector E are 


E,, = cos@, E, = sin@, 155, = Oy (7) 


> 


Hence from (4) and (7) the components of the induced moments M, and M, are 
given by 
Mi = e,cos@ + «,sin@ MZ = &,cos@ — ¢,sin® 
M} = e,cos@ — ¢,sinO M2? =— e,cos@ — ge, sin® (8) 
Mj, = €,cos@ + e,sin@ M2, = — &,cos@ + e,sin@. 


The intensity of the light scattered along OY is the sum of the squares of the 


> > 

components perpendicular to OY of the induced moments M, and M,. Since the 

phases of each of the vibrations 1 and 2, of which £; is made up, is arbitrary, the 

above procedure is justified for the time average of the scattered intensity. Hence, 

the intensity of the component with its electric vector parallel to ow is obtained 
using Equation (8) as 

JH = (Mj sin 90)?+ (M3 sin 90)? (0) 


= Gia eic 
Hence, it is independent of © and yp. 


6 SaxENaA: Proc. Ind. Acad. Sci. A 12, 93 (1940). 
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The component normal to the plane of scattering X OY is given by 


Via I, + 1h (10) 
where 
I} = (Mj (— sin y) + Mj cos yp}? | 
= [—«,cosOsiny — e,sinO cosy — e,sin@ siny + €, cos@ cos py)” (11) 
=[{—e«sin(O+y) + €,cos(O+ y)/? 
and 
dit == [— &, cos (O + wp) — e, sin (O + p))?. (12) 
Thus, 


IV = 4+ &. (13) 


This is also independent of © and wy. Therefore, 


TV sedi evel eed eh 3: bes 


The total scattered intensity is also independent of O and yw. As 
the incident light vector rotates with the advance of the beam into 
the crystal, the intensity of the light scattered transversely should, 
therefore, remain constant. Hence the fluctuations in intensity in the 
spectrum of the light scattered should disappear for Raman lines coming 
under the degenerate classes E,, E, and E,. This is true for all azimuths 
of observation. This prediction has been beautifully confirmed}?. 


c) Theory for cubic crystals. Now we come to the fascinating class 
of crystals-namely optically active cubic crystals. For all crystal 
classes of cubic symmetry, the selection rules show that there are three 
types of oscillation A, E and F that are active in Raman effect. In 
the case of the totally symmetric class, the tensor is given by 


[4 Oscon 
[T]4=€,4|0 1 0. (15) 
0: Oude 


Since this tensor has spherical symmetry, the moment induced is 
always parallel to the incident electric vector. Hence irrespective of 
orientation of the crystal, the maxima and minima of the light scattered 
transversely should occur respectively when the incident vector is 
perpendicular and parallel to the direction of observation. Thus, if one 
turns the crystal about the incident direction the bands would always 
remain stationary. 


The triply degenerate class of oscillations F are characterised by the following 
tensors with respect to the three orthogonal cubic axes ou, ov and ow 


o- © @| l@ @ 4 Os 4 0 | 
| | 
[Tit}=er]0 0 41; [Tp=er|0 0 Olf MTR =—e-|1- 0 0}. (16) 


Kot ct) 11 0 0 lor “Oneron 
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The intensity of the scattered light (or its polarisation characteristic) must 
be obtained, as already stated, by calculating the intensity contribution due to 
each of the individual oscillations and then adding them up. 

Let us take the specific case of light incident along one of the cubic axes ow 
of the crystal. Then the incident electric vector is in the cubic plane wov of the 
crystal. Let it make an angle © with respect to ow in the plane wov. Then as 
before the components of the electric vector are 

3, == SOSO)s 15, = Sih); ET e—tOR (Gly) 

Then the moments induced due to the various oscillations are given by 

WO = I 0) =e oa) 
IM = WES) IW == (OSE) (18) 
MM? = sin@, WUE = OOG), VAI = 10)\, 
Hence, if OY makes an angle of y with ow, the intensity of the component with its 
electric vector parallel to the plane scattering is given by 
ITH = (M3)? + (M2)? + (M3)? = sin? @ + co?O@+0=1. (19) 

The component J” perpendicular to the plane of scattering X 0 Y is then 
given by 3 
IV = >} (M} (— siny) + (M} cosy) }? 


1 

=0-+0(—sin@ siny + cos @ cos wp)? (20) 

= cos?(9 + y). 
The total intensity 

IT=TH+1V =1+cos?(O+y) =1 + cos?(®+ 2y). (21) 

Alway, 
Imax = 2 when 09,,=—yp or (180—y); ©, =—90,—y =—2y. (22) 
Imin = 1 when 90, = (90—y) or (—90—y); ®©,=0,—y=90--2y. (23) 
Also To+180 = Io. (24) 


Thus the Raman lines belonging to F class show banding and the 
band width corresponds to a rotation of 180° of the incident electric 
vector as the sense of the electric vector is unimportant. Also the varia- 
tions in intensity are determined by the ratio 


(Oi) ecal = eae a - (25) 
This ratio may be called the true depolarisation. It is a measure of the 
clarity of the bands and is independent of y. So the clarity of the bands 
is invariant of the azimuth of observation in the cubic plane and is 
always imperfect (see column 3, Table 1, later). The positions of maxi- 
mum and minimum of intensity are given by (22) and (23). 

When » = 0, O,,=0, ®,=0 and 0,=90°, ®,=90°. That is 
when the azimuth of observation is along the cubic axis the banding is 
“reverse”’ (c.f. Reference 2, Table 1, case 1). 

When yw =45°, 0,,=—45°, ®, =— 90° and 0, =45° ®, =0. The 
banding is “‘normal”’ (c.f. Reference 2, Table 1, case 2a). 

But the most interesting case is when py =22$°. Then O,,=— 223°, 
D —— 45° and ©, =674°, ©, =45°, i.e., when observed along 223° 


itaemce aad 
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to the cubic axis, the intensity would be a maximum when the electric 
vector is at — 45° to the direction of observation and minimum when |ff 
it is at +45° toit. The banding is thus out of phase from the “normal” | 
banding by —90° (for a right handed crystal or 90° for left handed | 
crystal). Also when ®=0, or ®=90° the intensity is from (21) 
1 +cos?45 =1 +cos?/35 =3/2. That is, when the electric vector is 
parallel or perpendicular to the direction of observation the intensity 
is the same. The ratio of intensity at these two points (@,)'=1. 


For an arbitrary y, 0,,=—y and ©, = —2y the banding is out 
of phase from the “normal” banding by —2(90—2y)=4y—180 and 
this can assume any value by altering y. If yw is varied continuously by 
rotating the crystal about the incident direction OX =ow (operation 1) 
the maxima of intensity would shift and the bands for the Raman lines 
belonging to the class F would appear to travel along OX. Suppose 0 
increases as the incident light travels in the direction of incidence and 
so the crystal is left handed. Then if the crystal is rotated clockwise for | 
an observer looking at the source of light y would increase. Now the 
position of maximum of the intensity of the scattered light occurs at 
®,, =0,,—y =—2y. Hence the bands would appear to travel backwards 
in a direction opposite to that of the incident light in the case of a left handed 
crystal. Vice versa, for a right handed crystal the bands would appears 
to travel in the direction of incidence. When wy changes through 90°, 
the intensity at a particular point of observation undergoes a com- 
plete cycle of changes and the bands would travel a complete band 
length and this is easily understood since we are rotating the crystal 
about a 4-fold axis of symmetry (as far Raman lines are concerned 
cubic crystals of all classes are equivalent to possessing a 4-fold axis 
parallel to the cubic axis). But the foregoing operation (1) is different 
from rotating the polarising nicol (operation 2). In that case @ at a 
particular point and hence ® varies and consequently the intensity 
of the scattered light varies. Irrespective of the class, A, E or F of the 
Raman lines and the Brillouin components would appear to travel 
simultaneously and in the same direction without any variation of the 
phase of the banding. In the above cases the clarity of the banding 
is independent of y. We proceed to show that this is not true for Raman 
lines belonging to class E, 


These Raman lines are characterised by two tensor 


\(—1—Y3e) 0 0 (—e+3) 0 ql 
[T], = & o (-14+Y3e) 0} [Th=eg 0 (-e—Y3) (26) 
6 O #3 10) 0) 2e 


where ép and e are arbitrary numbers. 


M} 


M3 = (—e + 3) cos, 


q 


Similarly 


Therefore, 
iD 
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E,=cos@, E,=sinO0, E,=0, 


TH = (M3)? + ( 


2 


(tee /3e) cosO, M} 


M? 


(1+ /3e)sin®, M}=o0, 


mw 


ye= 


WE (= e— V3) sind, 


0, 


WAFS == (0). 


IV = 9) (M4 (—siny) + M}cosy]? =1,4+ I,, 


i 


+ (—1 


EE L(— 1 oe V3e) cos @ (— siny) 


ep [sin (y — 0) — 3e sin (O + yp)’. 


= ep (A + e?) [sin? D + 3 sin? (D + 2y)]. 


Leaving 


where 


tanol—= 


3 sin 4y 
1 4-3 cos 4a) 


Values of maxima and minima are given by 


2 + 10 + 6 cos 4y 


I, =2—4 104 6cos4p 


for 


for 


out the constant factor e%(1-+e?) we have 


I = 2—41/10 + 6cos 4y «cos (2@ + 6) 


| |/3e) sin@ cosy]? 


I,= ep [e sin (y — @) + )3sin (O+ yp) ]?. 


=1V + IH = 1, + 1, = ch (1 +e) [sin®(y — ©) + 3sin2(O+y)] ] 


®D,, O00 (0/2), 


Gp 6/2) 


4 
f 64 


(37) 
(38) 


The consecutive maxima and minima are always separated by + 90°. The positions 
@£ (column 4) and the values of maxima J, (column $) and of minima J] (column 6) 
are given for a few values of wy (column 1) in the following table 1. 


Table 1. Phase and clarity of the banding for Raman lines of classes F and E 


yp | oP ——2y Ip/I,| 02=90— ih || Ws Inllm |2 (4-28) 2(oA_@%)| 2(o¥ oF) 
0° 0 4 90° | 4-00 | 0 Oo | —180° 0° 180° 
10° — 20° 4 74°51’ | 3-91 | 0:09; 0:02 | — 140° 30°18’ | 189°42’ 
22°30" | — 45° 4 54°43 | 3-58) 0:42) 0-42 | — 90° TAIBAD | AO8226" 
27°22'| — 54°44’ 4 45° 3°41 | 0°59| 0-17 | —70°32’| 90° 199° 28’ 
45° — 90° spe Be 3:00)|'4:00:'0:33)),. 0 180° 180° 
62°38’ | —125°16’ 4) —45° 3-44 | 0°5910:417] 70°32’ | —90° 160° 32’ 
730) | — 135° 4) — 54°43" | 3-580-420-1412; 90 | — 71°34’ | 161°34’ 
80° — 160° £ | — 74°51’ | 3-91|0:09}0:02; 140 — 30°18" | 170°18’ 
90° —180° +4] —90° 4:00/0 |0 180° 0° 180° 


Raman lines of class A are 
Z. Physik. Bd, 154 


always normal and perfect: ®4 = 90° I, =0. 


4 


50 V. CHANDRASEKHARAN: Raman effect in crystals 


When y=0 the banding is ‘‘normal” since ®,,=90° and perfect 
since (0,) rea =1,/Z,, is zero (Part II case 1). If y=45°, the banding is 
“reverse” since ®,, =0° and imperfect since (0,)reai = 1/3 (Reference 2, 
case 2a). The clarity of the banding is thus a function of the azimuth of 
observation in the cubic plane and is given in the Table 1, column 7. 
The reason is obvious by considering (34). For a given y the total 
intensity is made up of two periodic functions of ® with amplitudes 1 
and 3 but with the phase of one depending on y. 

Thus if the banding for Raman lines belonging to class £ are photo- 
graphed for different azimuths y, the clarity of the bands would vary 
and this would demonstrate the presence of the two components of the 
oscillation E. Further for different y’s the phase of the banding of 
Raman lines of E class, 2(@4 — ®£) (column 9 of Table 1) can assume 
any value with respect to the permanent ‘“‘normal”’ banding of class 4, 
Raman lines. The difference between the phase of the banding for E 
and F classes can also vary from 160° to 200° as indicated in column (10). 
So they are not completely out of phase (180°) except when y=0° 
or 45°. 


3. Discussion 


The cause of above peculiar effects becomes at once clear if one 
remembers that during any one of the oscillations of class F or of class F 
the cubic symmetry of the crystal is no longer preserved unlike in the 
case of the symmetric oscillation A. So the crystal becomes birefringent 
during the oscillations with axes differing from the cubic axes, as 
happens when stresses are applied to the crystal in piezobirefringence 
studies. In the latter case, certain symmetry elements are destroyed. 
Per contra, in oscillations of E and F classes, there is more than one 
oscillation involved. The net effect is to preserve the cubic symmetry 
of the crystal, so that directions related by crystal symmetry (like say 
the cubic axes) are still equivalent for Raman effect. But all directions 
are not equivalent unlike in the case of Raman lines of A class. Thus 
by Raman effect sudies i.e., purely optical studies, the crystal axes of 
a cubic crystal and if it is optically active, its sign can be determined 
without using, say, X-rays. The ratio J,/I,, from (37) and (38) gives 
at once y. 


In conclusion, I wish to thank Professor R.S. Krisunan for his kind interest 
and guidance which was always readily available. 
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Gesattigte Photostréme in hexagonalem Selen 
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Die Photoleitung von hexagonalem Selen wurde an diinnen mikrokristallinen Auf- 
dampfschichten untersucht. In dem Temperaturbereich von —180° C bis + 20° C 
wurden bei hohen Feldstarken stets gesattigte Photostréme mit einer Ausbeute 7>1 
gefunden. Ob es sich dabei um die auf Grund theoretischer Uberlegungen erwar- 
teten raumladungsbegrenzten Photostréme handelt, kann nach den _ bisherigen 
Ergebnissen jedoch noch nicht entschieden werden. 


§ 1. Fragestellung: raumladungsbegrenzte Photostréme 


Wenn sich in einem homogenen elektrischen Feld der Lange d eine 
Elementarladung e um eine Strecke x in der Feldrichtung bewegt, miBt 
man in dem Stromkreis eine Ladung g=e- x/d (Fig. 1). Wenn also 


in einem Photoleiter pro Zeiteinheit N freie Elektronen erzeugt werden 
und die positiven Ausgleichsladungen un- 


beweglich sind, miBt man dementsprechend , F 
einen Photostrom Be 
. o————+ 
Ae Nee aia. 
- d = 


Man kann x durch die Lebensdauer 7 der 
freien Elektronen ausdriicken: * =yt& 
(u = Beweglichkeit der Elektronen, © = 
elektrische Feldstarke) und d durch ihre Ble ( 
Laufzeit ZT von Elektrode zu Elektrode: 

ad alt T © und erhalt damit Fig. 1. Zum ElementarprozeB der 

° Photoleitung 
Ae Nee ad 


In einem Photoleiter mit hinreichend groBer Leitfahigkeit wird jedes 
an der Anode austretende Elektron durch ein an der Kathode eintreten- 
des ersetzt. t ist dann also unabhangig von der Feldstarke gleich der 
Rekombinations-Lebensdauer. 7 nimmt dagegen umgekehrt proportio- 
nal mit © ab, man erwartet darum einen Ohmschen Photostrom bis zu 
beliebig groBen Feldstarken. Bei dieser SchluBfolgerung wird aber 
nicht beachtet, daB das Nachriicken sekundarer Elektronen aus der 
Kathode ein Raumladungsausgleich ist und dieser eine endliche Zeit 
4 
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erfordert, naimlich die dielektrische Relaxationszeit Tp = € &/o (¢€ = Di- 
elektrizititskonstante, ¢, = 8,86 - 10714 Asec/Vcm, o = spezifische Leit- 
fahigkeit). Wenn die Laufzeit T kiirzer wird als tz, ist der Nachhiefe- 
rungsmechanismus nicht mehr wirksam, und daraus folgt ein gesattigter 
Photostrom* 13 


Align = Ne. ate. (1) 
Er wird erreicht fiir T ~Tp, also 
dU Tp Csate- (2) 


Von den bekannten Sattigungsstrémen in Isolatoren unterscheidet er 
sich durch den Faktor t/tz, d.h. er ist im Verhaltnis t/tp groBer, als 
dem Quantenaquivalent 7 =1 entspricht. Beide Falle werden durch die 
Bedingung t<Tp (Isolator), bzw. t>Tp gegeneinander abgegrenzt?,®. 

Aus der Literatur sind uns keine Beispiele fiir solche Sattigungs- 
stro6me bekannt, die man als vaumladungsbegrenzte Photostréme be- 
zeichnen kénnte. Wir hielten es aber fiir méglich, sie am hexagonalen 
Selen zu beobachten. Obwohl dessen elektrische Eigenschaften immer 
noch nicht recht verstanden werden kénnen, haben wir uns aus mehreren 
Griinden fiir diese Substanz entschieden: 1. Se ist durchweg #-leitend. 
AuBer in der Sperrschicht von Photoelementen scheinen Minoritatstrager 
nicht merklich zum Photostrom beizutragen. Das ist eine notwendige 
Voraussetzung fiir die obigen Uberlegungen**. 2. Man kann ohne 
besondere Schwierigkeit relativ kleine Leitfahigkeiten erreichen. Das 
ist von Vorteil, weil nur dann Tp so groB wird, daB die nach Gl. (2) 
zur Sattigung erforderlichen Feldstarken geniigend unter der Durch- 
schlagsfeldstarke bleiben. 3. Fiir eine Fortsetzung der Untersuchungen 
iiber den EinfluB der Kontakte auf die Photoleitung kann man beim 


* Diese Behauptung mag hier etwas bedenklich erscheinen, jedoch folgt aus 
der strengeren Rechnung im wesentlichen das gleiche Ergebnis. Man erhalt als 
einzigen Unterschied, daB die Sattigungsstrome nur halb so groB sind wie nach 
Gl. (1), letztlich weil schon die primaren Elektronen bei homogener Belichtung des 
Photoleiters im Mittel nur den halben Elektrodenabstand durchlaufen kénnen. 

**x Wenn sich die durch optische Anregung erzeugten Minoritatstrager ebenfalls 
merklich bewegen, kénnen auch sie bei hinreichend groBer Feldstarke aus dem 
Photoleiter auswandern. Dadurch wird der Photostrom wieder begrenzt, jedoch 
hangt der Sattigungsstrom in diesem Fall im wesentlichen vom Beweglichkeits- 
verhaltnis ab. Sdattigungsstrome dieses Typs sind am Gel»4 und an KBr-KH- 
Mischkristallen® untersucht worden. 

1 STOCKMANN, F.: Z. Physik 138, 404 (1954). 

2 STOCKMANN, F.: Photoconductivity Conference, S.269 (Hrsg.: R.G. BRECKEN- 
RIDGE). New York: John Wiley & Sons 1956. 

3 STOCKMANN, F.: Z. Physik 147, 544 (1957). 

4 Nisenorr, M., u. H.Y. Fan: Purdue University, Dep. of Physics, 4. Quart. 
Progress Rep. 1952, S. 24. Phys. Rev. 91, 230 (1954). 

5 Hitscu, R., u. R.W. Pont: Z. Physik 108, 55 (1938); 112, 252 (1939). 
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Se auf die zahlreichen Erfahrungen mit Se-Gleichrichtern zurtick- 
greifen. 4. In einer sehr alten Arbeit hat KAEMPF® bereits festgestellt, 
daB die Photostréme im Se gesattigt werden kénnen. Vielleicht handelt 
es sich dort bereits um die von uns gesuchten raumladungsbegrenzten 
Sattigungsstréme. 


Aus den Angaben in dieser Arbeit kann nachtraglich nicht entschieden werden, 
ob dieser Typ vorlag, insbesondere fehlt die Messung von t. KarmPprs Versuchs- 
anordnung war der unsrigen im Prinzip ganz ahnlich. Auf eine Glasplatte mit ein- 
gebrannten Platinelektroden, die durch 
einen eingeritzten Spalt voneinander 
getrennt waren, wurde durch Ka- Ohm 
thodenzerstaubung eine diinne Se- 
Schicht aufgebracht. Er beobachtete 
Photostr6me, die mit wachsender 
Spannung gesattigt wurden. Seine 
charakteristischen Ergebnisse sind in 
Tabelle 1 zusammengestellt, darin be- 
deutet U, die Spannung, bei der der 
Photostrom 2/e = 0,736 des Sattigungs- 
stroms betrug. Bei kleinen Bestrahlungs- 
starken, solange die zusatzliche Trager- 
konzentration klein gegen die schon im 
Dunkeln vorhandene bleibt, ist fiir diese 
Spannung wtpE=d, also ist das kon- S000 
stante VerhAltnis d?/U, = utr. — Ahn- 
liche Sattigungsstr6me sind auch sonst 
noch beobachtet worden, ohne das 
besonders darauf hingewiesen wurde. 
Fig. 2 zeigt z.B. die gemessene Span- 
nungsabhangigkeit eines Se-Photo- 
widerstands im Dunkeln und bei Be- 
lichtung’ und den daraus berechneten 
Eehotostrom Al — fey — Vankel: 5 0 2 0 W Volt 

Zu erwahnen sind hier schheBlich noch Spannung 
Messungen von GUDDEN und POEMS eat Fig. 2. Hell- und Dunkelwiderstand eines Se-Photo- 
Einkristallen aus monoklinem Se. Die- —_widerstands als Funktion der Spannung’ (oben) und 
se Modifikation ist aber ein Isolator, und daraus berechnet der Photostrom 4/7 = Hellstrom I — 
darum fanden sie Sattigungsstréme, die Dunkelstrom J, (unten) 
dem Quantenaquivalent entsprachen. 


Die charakteristischen Eigenschaften raumladungsbegrenzter Photo- 
stréme sind in Gln. (1), (2) zusammengefaBt. Alle GréBen in diesen 


20000 


75000 


Wiaerstand K 


70000 


Tabelle 1. Gesdttigte Photostvéme in Se 
(nach Angaben von KAEmPF®) 


| | | 
Elektrodenabstandd. ... | 6,1 2,9 | ee cm 
Sattigungsspannung U, . | 31 | 7 15 

@U.. a MeV ie: | He bale) 4 S2iTe | 1,2 + 107§ cm2/V 


6 KarmpF, F.: Phys. Z. 13, 689 (1912). 
? BARNARD, G.P.: J. Inst. Electr. Engrs. 67, 97 (1928). 
8 GUDDEN, B., u. R.W. Pout: Z. Physik 35, 243 (1925). 
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Gleichungen kénnen gemessen werden. Wenn sie bei geniigender 
Variation der Versuchsbedingungen stets die Gleichungen erfiillen, 
kann man mit groBer Wahrscheinlichkeit annehmen, da dieser Typ 
von Sittigungsstrémen vorlag. Damit ist der Gang der Untersuchungen 
im Prinzip eindeutig festgelegt. Das wichtigste Ergebnis sei vorweg- 
genommen. In dem Temperaturbereich von —4180° C ‘bis -=207 € 
haben wir stets Sattigungsstréme mit einer Ausbeute 7 >1 gefunden. 
Wir kénnen aber noch nicht entscheiden, ob es raumladungsbegrenzte 
Photostréme im Sinn von Gln. (1), (2) sind. Gl. (2) ist vielleicht 
erfiillt, Gl. (1) dagegen nicht einmal groBenordnungsmaBig. Man hat 
aber zu beachten, daB diese Gleichungen unter sehr vereinfachenden 
Voraussetzungen hergeleitet worden sind, die bei unseren Versuchen 
nicht erfiillt waren und auch prinzipiell nicht erfiillt werden konnten 


(vgl. § 4). 
§ 2. Herstellung der Proben und Mefverfahren 


Die Photostr6me wurden in der iiblichen Anordnung gemessen. Auf 
die freie Oberflache des in diinner Schicht hergestellten Photoleiters 
wurden Elektroden aufgebracht, die einen schmalen spaltformigen 
Bereich frei lieBen. Als Trager wurden gewohnliche Glasplattchen be- 
nutzt. Auf diese wurde im Vakuum zunichst eine 10 bis 100 A dicke 
Te-Schicht und dariiber eine etwa 1 wu dicke Se-Schicht aufgedampft. Wie 
vom Se allgemein bekannt, kondensiert auch das Te auf der nicht ge- 
heizten Unterlage in amorpher Form, jedoch bildet das Te die elektrisch 
gut leitende normale hexagonale Modifikation bereits bei Zimmertempera- 
tur in wenigen Sekunden. Bei der Umwandlung des Se begiinstigt diese 
Te-Zwischenschicht die gleichmaBige Kristallisation gut haftender 
Schichten ganz entscheidend®. Das Se wurde unter einem Druck von 
etwa 1 Torr Luft bei rund 100° C in ungefaéhr 1 Std in die hexagonale 
Form umgewandelt. Die Te-Zwischenschicht wird dabei als Misch- 
kristall in das Se eingebaut; das wurde durch Elektronenbeugung an 
Schichten nachgewiesen, die auf einer SiO-Unterlage prapariert worden 
waren. Unser Se war also relativ stark mit Te dotiert. 

Um méglichst wenig durch Kontakteinfliisse gestért zu werden, 
waren zunachst raumladungsfreie Kontakte erwiinscht. Nachdem das 
Se schon mit Te dotiert war, konnte man hoffen, diese am besten mit 
Te-Elektroden zu verwirklichen. Sie wurden ebenfalls im Vakuum auf- 
gedampft, so da& zwischen ihnen ein Spalt von einigen Zehntel Milli- 
meter Breite frei blieb. Tatsachlich war dann bei Zimmertemperatur 
das Ohmsche Gesetz fiir die Dunkelstréme auch bis zu den gréBten an- 
gewandten Feldstaérken sehr befriedigend erfiillt (Fig. 3). 


9 STUKE, J.: Z. Physik 134, 194 (1953). 
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Die Photoleitung wurde stets mit monochromatischer Strahlung 
angeregt (meistens mit der Wellenlange 2 =660 my, bei der der Photo- 
strom am gr6Bten ist) und die Bestrahlungsstarke mit einem Se-Photo- 
element gemessen. Seine Absolutempfindlichkeit fiir die verschiedenen 
Wellenlangen war zuvor durch Vergleich mit einem an der Hefner- 
Lampe geeichten Strahlungs-Thermoelement bestimmt worden. Da die 
Durchlassigkeit der Schichten bei den benutzten Wellenlaingen klein ist, 


erhalt man die in Gl. (1) benétigte Erzeugungsrate N mit ausreichen- 
der Genauigkeit durch einfache Umrechnung der Bestrahlungsstarke 
mit der bestrahlten Flache des Photowiderstandes, seinem Reflexions- 
vermogen Rk & 30% ® und der Photonen-Energie. Die Relaxationszeit tp = 
€€)/o wurde mit ¢=11 berechnet**, die spezifische Leitfahigkeit o aus 
den Strom-Spannungs-Messungen mit den geometrischen Dimensionen 
der Schicht. Ihre Dicke wurde durch Wagung bestimmt und gelegent- 
lich interferometrisch nachgepriift. Die Lebensdauer t wurde mit der 
Wechsellichtmethode erhalten!.4, bei der die erregende Strahlung 
sinusférmig moduliert und der Photowechselstrom gemessen wird. 


Dann gilt fiir die Konzentration der freien Defektelektronen 
dpi/dt =G(1+mcosot)—R. 


(G = Erzeugungsrate pro Volumeneinheit = N/Schichtvolumen bei homogener 
Anregung; m = Modulationsgrad; R = Rekombinationsterm.) Wenn @>-1/T ist, 
kann die Rekombination F der periodisch veranderlichen Anregung praktisch nicht 
folgen. Dann ist also Gx R und somit die zusatzliche Konzentration der Defekt- 
elektronen bei Belichtung 

Ap=Ap+Gmjo-sinot, 


wobeli Ap den zeitlichen Mittelwert der zusatzlichen Tragerkonzentration bedeutet. 
Der Photostrom enthalt also eine Gleichstrom- und eine Wechselstromkomponente, 
die am einfachsten als Effektivwert gemessen wird. Der Querschnitt der Strom- 
bahn fiir den Photostrom sei F, dann ist wegen Ap=Grt 


Al. =euApeCF=eyGt Fr, 


1 Gm . 
SE 7 pe = OE 
Al ete iB eu a CF, (3) 
und daraus folgt 
AW 
yee (4) 
(a) /2 Alert 


= 


Die Proportionalitat zwischen AJ egg und 1/ in Gl. (3) erméglicht eine einfache 
Kontrolle des Verfahrens. Die Voraussetzungen sind nur erfiillt und folglich auch 
die Auswertungen nur zuverlassig, wenn die Messungen diese Proportionalitat er- 
geben. Bei den vorliegenden Untersuchungen wurde dieser Zusammenhang stets 


ausdriicklich gepriift. 


9a EcKart, F., u. H. RaBenHoRST: Ann. Phys. 19, 381 (1957). 
10 FassBENDER, J., u. H. Lenmann: Ann. Phys. 6, 215 (1949). 
11 Niexiscu, E. A.: Ann. Phys. 15, 279 (1955). 
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Aus der Wechsellichtmethode erhalt man unmittelbar die Zeit- 


konstante t des Photostroms, die fiir das zeitliche An- und Abklingen | | 


maBgeblich ist. Mit der Rekombinations-Lebensdauer 1;, der freien 
Ladungstrager stimmt sie nur tiberein, wenn keine Haftstellen vorhanden 
sind. Wenn dagegen nur der Bruchteil 6 aller optisch erzeugten Ladungs- 
trager frei beweglich ist und die iibrigen in Haftstellen gebunden werden, 
ist 

TiO (5) 
mit 


6 =AP|(Ap + A duattst.) - 


Das ist spater bei der Diskussion zu beachten. 


§ 3. MeBergebnisse 


Ein typisches MeBergebnis bei Zimmertemperatur sind die Strom- 
Spannungs-Kennlinien in Fig.3. Dargestellt ist der Dunkelstrom 
I,, sowie der Photostrom AI 


70“Amp B= 2.2: 10” Gugnten bei verschiedenen Anregungs- 
ai bedingungen. Dabei bedeutet 
ATI die Differenz der bei Be- 

lichtung und im Dunkeln 

gemessenen Strome. Wahrend 

Ss der Dunkelstrom bis zu den 
8 héchsten Feldstaérken propor- 
& tional zur Spannung anwachst 
aS (U = 600 V_ entspricht @©= 
S 3-10*V/cm!), werden die Photo- 
ed stréme bei allen Bestrahlungs- 
starken und Wellenlangen durch 


Spannungen von der GréBen- 
ordnung U, ~ 200 V gesattigt. 
j Mit dem _ Elektrodenabstand 
0 200 400 Volt ; 
, : d =0,2mm folgt hieraus d?/U, = 
Spornung . é © 
Fig. 3. Strom-Spannungs-Kennlinien eines Se-Photo- 2-10° cm [N, also ein Wert 
widerstands fiir den Dunkelstrom J, und den Photo- von der gleichen GréBenordnung 
strom AJ bei verschiedenen Anregungsbedingungen. : ° 
Abmessungen der Schicht 1 cm - 0,2 mm (Elektroden- wie bei KAEMPF (Tabelle AN 
abstand) - 0,32 u (Dicke), 2 = 660 mu (bei der untersten j 
ee : Bemerkenswert ist an den 
Sattigungsstré6men, daB sie nicht 
proportional zur Bestrahlungsstarke und somit zur Erzeugungsrate N 
sind. Fig. 4 zeigt die Abhangigkeit bei einer anderen MeBreihe fiir zwei ver- 
schiedene Temperaturen und auch fiir den Ohmschen Bereich des 
Photostroms bei kleinen Spannungen. Diese Ergebnisse kénnen jedoch 
durchaus im Einklang mit Gl. (1) sein, denn auch t und Tr kOnnen von 
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N abhangen. Nach den MeBergebnissen in Fig. 5, die an der gleichen 
Schicht und unter den gleichen Bedingungen wie in Fig. 4 erhalten 
wurden, ist das tatsachlich der Fall. 

Bei tieferen Temperaturen bis zu 


— 180° C verhalten sich die Photo- 
Amp 
® 
~ 
iS 
S$ 
zs S ti 
So" : 
S SN 
s 
= 
2 
& 
g : 
70” 


— —— 


0? 0° Wem? uw 0° ~Wiem® 
Bestrahlungsstarke Bestrahlungsstarke 
Fig. 4 Figs 5 


Fig. 4 und 5. Abhangigkeit des Photostroms AZ und der Zeitkonstante t von der Bestrahlungsstarke. Ab- 

messungen der Schicht 1cm-0,2mm-0,425u, 2=660 my (10-° W/cm? entsprechen dann 3,3 - 101% 

Quanten/cm?- sec). @ 20° C, 100 V (Ohmscher Photostrom); b 20° C, 500 V (Sattigungsstrom); c —180° C, 
100 V; d —180° C, 500 V 


-——--——- 


Amp 
= .97™ Quanten 
Oat com? sec Seo tt 
310° +-—— Le 
Ss 
NX 
2 
S 
* 
& 
RN 
Se 
re 
200 400 600 600 Volt 200 400 600 600 Nolt 
Sponnung Spannung 
Fig. 6 Fig. 7 


Fig. 6 und 7. Strom-Spannungs-Kennlinien eines Se-Photowiderstands bei verschiedenen Temperaturen. 
Abmessungen der Schicht 1 cm + 0,2 mm: 0,45 u, 2=660 mu 
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strome AJ ahnlich wie bei Zimmertemperatur. Fiir die Dunkelstrome | 
gilt dann jedoch nicht mehr das Ohmsche Gesetz, sondern sie wachsen |f 
iiberlinear, etwa exponentiell mit der Spannung an (Fig. 6 und 7). 
Dabei ist der Gang mit der Temperatur nicht monoton, der Dunkel- 
und der Photostrom durchlaufen mit abnehmender Temperatur ein 
Maximum. Dieses liegt fiir den Dunkelstrom bei allen und fiir den 


-160 gi -0  —_0+20C - 780 -750 - 100 0+20C 
Amp m _—- 
ee ee _ 


Hie mmr S| 


Phortostrom L, , AT 


/ 


Leltkonstante 


LDunke/ 


0 8 6 4-797" 70 8 6 4-7079°K | 
7 /absolute lemperatur Vabsolure lemperatur 
Fig. 8 Fig. 9 
Fig. 8 und 9. Temperaturabhaingigkeit des Dunkelstroms J,, des Photostroms AJ und der Zeitkonstante t 
fiir die Schicht von Fig. 6 und 7 bei der gleichen Anregung. o — 0 100 V (Ohmscher Photostrom), @ — @850V 
(Sattigungsstrom). Die eingeklammerten Me8punkte in Fig. 8 sind ein Beispiel fiir die Abhangigkeit des 
Sattigungsstroms 4/s4tt von der Abktihlungsgeschwindigkeit. Zunachst wurden durch schrittweises Abktihlen 
die MeBpunkte gewonnen, die durch die ausgezogene Kurve verbunden sind. Dann wurde die Schicht schnell 
auf Zimmertemperatur erwarmt und gleich danach schnell wieder abgekiihlt. Die dabei gemessenen 
Sattigungsstréme sind durch die zwei eingeklammerten MeS8punkte dargestellt 


Photostrom bei kleinen Feldstarken bei etwa — 30° C und riickt fiir den 
Photostrom mit wachsender Feldstarke zu kleineren Temperaturen 
(Fig. 8). Die Temperaturabhangigkeit von 7 ist ahnlich wie bei AJ, 
Fig. 9 bringt ein Beispiel. 

Man kann die GréBe der Dunkel- und Photostréme durch die Her- 
stellungsbedingungen der Se-Schichten, insbesondere durch die Ver- 
suchsbedingungen bei der Umwandlung in die hexagonale Modifikation, 
betrachtlich verandern. Auch bei derselben Probe kénnen die MeBergeb- 
nisse im einzelnen noch verschieden ausfallen, wenn sie z.B. langsam 
oder schnell auf die Versuchstemperatur abgekithlt worden war (Fig. 8). 
Die hier interessierenden Abhangigkeiten bleiben dabei aber qualitativ 
unverandert. Insofern sind die in Fig. 3 bis 9 mitgeteilten MeBergeb- 
nisse typische Beispiele. 
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§ 4. Diskussion 


Nach §3 sind bei allen Versuchsbedingungen gesattigte Photo- 
strome im Se beobachtet worden. Ob es sich dabei um raumladungs- 
begrenzte Stréme im Sinn von Gln. (1), (2) handelt, muB die quanti- 
tative Auswertung zeigen. Zwei Beispiele dafiir sind mit allen Einzel- 
angaben in Tabelle 2 zusammengestellt. Die Werte der letzten Zeile, 
die nach Gl. (2) die Beweglichkeit sein sollten, stimmen tatsachlich mit 
den aus der Literatur bekannten Werten ungefihr tiberein. Dagegen 


Tabelle 2. Gesdttigte Photostvéme in Se 


(vollstandige Zahlenbeispiele) 
SSS eee eee eee eee 


jee Schacht Ni) Seo ge oll Be 32% 

2. Breite der Scniche 7. ee 0,98 0,99 cm 

Be Dicke’deriSchicht # 575). | 12 0,45 2 iG Xehen! 

4. Blektrodenabstandd ....| 2 2 1On-cm 
Seaebemperatur dun cle Tee 20h) 20m — 130-182, eG 

6. Sattigungsspannung U, o 8 o | SUX) 22S eGo) 760 Volt 

Ze Dunielstrom J fur Wi Ue 10,66) 11 38 35 - 10-7 Amp 
8. Erzeugungsrate DBR oo lL OSO) Bae Be Bye MOIe 

9. Gesattigter Photostrom let |) MORM4= MANOS. 32 14 -10°-§ Amp 
10. Zeitkonstantet. . . =e Sas sa) AKO) 10 - 107? sec 
11. Spezifische Leitfahigkeit o* Sie Eslas 13 74 30 -10°§ QO cm 
12. Relaxationszeit tp = ££ 0/0 ule Gs 7 eeS 3,3 «+ 10-8sec 
13° Ea et Me We ay 530 235 
PO top. 53 ll OM Ole IAG Bel a all? 
15. d2/U, (vgl. Tabelle 1 1) Seite 2) tes GUn 9 10s59. 6 Ons cae) Vi 
Hse dn Toe ne mae. PETE DEMS Abe” 24 46 16 cm?/V sec 


sind die Werte in Zeile 13 und 14 um rund vier Zehnerpotenzen verschieden, 
in krassem Widerspruch zu Gl. (1). Das heiBt, der Photostrom wird 
zwar bei den erwarteten Feldstarken gesattigt, er ist aber um GréBen- 
ordnungen kleiner als nach dem einfachen Modell. 


Wir kénnen noch nicht entscheiden, wie dieser Widerspruch auf- 
zaklaren ist. Gln. (1), (2) gelten in der angegebenen Form nur fiir 
einen Photoleiter ohne Stérstellen und bei schwacher Bestrahlung, 
solange die zusidtzliche Tragerkonzentration klein gegen die schon im 
Dunkeln vorhandene ist. Beide Voraussetzungen konnten aber bei 
unseren Versuchen nicht erfiillt werden. Einen Photoleiter ohne Stér- 
stellen gibt es nicht; und einen kleinen Photostrom kann man als 
fen eines groBen Hellstroms und eines fast genau so groBen 


* Berechnet fiir U=U, aus o = a (5 +2. raat Nach der Defi- 
nition von U, ist fiir diese Spannung AI = 2/e - Alsatt. Bei den Stromdichten ist 
fiir den Dunkelstrom eine homogene Verteilung iiber die ganze Schichtdicke und 
fiir den Photostrom iiber die mittlere Eindringtiefe 1/& der anregenden Strahlung 


vorausgesetzt (K = Absorptionskonstante ® 10° cm) ®. 
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Dunkelstroms nicht zuverlassig messen. Wie Gln. (1), (2) fiir diesen i 


allgemeineren Fall abzuandern sind, ist noch nicht bekannt. Bisher sind |} 


nur einige unvollstandige Uberlegungen zum Einflu8 von Storstellen 
auf die GréBe des gesittigten Photostroms veréffentlicht worden®™}°. 
Danach wird bei Anwesenheit von Haftstellen fiir Majoritatstrager der | 
gesadttigte Photostrom nicht kleiner, sondern die zur Sattigung erforder- 
liche Feldstarke gréBer. Das heiBt, Gl. (1) bleibt giiltig, wenn man 
unter t die z.B. mit der Wechsellichtmethode gemessene Zeitkonstante 
versteht (die jetzt von der Rekombinations-Lebensdauer der freien 
Trager verschieden ist), Gl. (2) ware dagegen zu ersetzen durch 


d — Ou TR Ces 


wobei 6 wie in Gl. (5) den relativen Anteil der freien Ladungstrager 
bedeutet. Nach diesen Ergebnissen ware also der Widerspruch durch 
die Annahme von Haftstellen nicht zu beheben. 


Wenn sich diese Folgerungen als allgemeingiiltig erweisen sollten, 
bleibt anscheinend nur der Ausweg, daB die hier gemessenen Sattigungs- 
stréme keine raumladungsbegrenzte Stréme sind. Experimentell kann 
diese Frage wahrscheinlich durch eine Messung des Potentialverlaufs 
zwischen den Elektroden bei hohen Spannungen entschieden werden. 
Unsere ersten vorlaufigen Ergebnisse deuten in der Tat darauf hin, 
daB hier stattdessen vielleicht der an Ge beobachtete Mechanismus 
vorliegen kénnte, bei dem auch die Bewegung der Minoritatstrager be- 
riicksichtigt werden mu (vgl. die Anmerkung von S. 52). — Bei 
diesen Uberlegungen darf man schlieBlich nicht iibersehen, daB Sperr- 
schichten zwischen den einzelnen Kristalliten der polykristallinen Auf- 
dampfschichten vorhanden sein kénnen. Es ist schwer zu beurteilen, 
wie diese sich auf die Sattigung der Photostréme auswirken. Wir hoffen 
aber, aus den weiteren Untersuchungen auch Hinweise zur Beantwor- 
tung dieser Frage zu erhalten. 

In dieser Lage erscheint es uns verfriiht, irgendeine Deutung fiir 
die Temperaturabhangigkeit der Sattigungsstréme zu versuchen. Der 
in groBen Ziigen ahnliche Gang des Dunkelstroms (Fig. 8) 1la8t vermuten, 
da sie im wesentlichen auf die gleiche Weise zustande kommt wie beim 
Dunkelstrom. Aber auch dessen Temperaturabhangigkeit ist bislang 
nicht restlos befriedigend erklart worden14,15, 

Bemerkenswert sind noch die nichtohmschen Dunkelstréme bei 
tiefen Temperaturen (Fig. 6). Auch zu ihrem Verstandnis sind weitere 


12 Rose, A.: Helv. phys. Acta 30, 242 (1957). 
18 REDINGTON, R.W.: J. Appl. Phys. 29, 189 (1958). 
14 Vel. z.B. PLESNER, K.W.: Proc. Phys. Soc. Lond. B 64, 6814 (1951). 


** Eckart, F.: Ann. Phys. 14, 233 (1954); 17, 84 (1956). — Halbleiterprobleme, 
Bd. II, S. 69. Braunschweig: F. Vieweg 1955. 
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Untersuchungen notwendig. Die angelegten Feldstarken waren von der 
GréBenordnung der Durchschlagsfeldstarke, und bei solch hohen Feldern 
sind oft tiberlineare Strom-Spannungs-Kennlinien gefunden und mit 
zum Teil sehr verschiedenen Annahmen erklart worden. Immerhin 
scheint es kein Zufall zu sein, daB die Abweichungen der Dunkelstréme 
vom Ohmschen Gesetz und die Sattigung der Photostréme bei ungefahr 
gleich groBen Feldstarken erfolgen. Das ist bei raumladungsbegrenzten 
Photostrémen zu erwarten, wenn die Kontakte nicht raumladungsfrei 
sind. Zum Beispiel wird bei einem Kontakt mit einer Anreicherungs- 
randschicht, in der also die Konzentration der freien Ladungstrager 
groBer ist als im Innern des Halbleiters, diese groBe Randkonzentration 
bei der gleichen Feldstarke merklich in den Halbleiter eindringen und 
dadurch eine iiberproportionale Strom-Spannungs-Abhangigkeit er- 
zeugen, bei der eine im Innern durch optische Anregung vergr6Berte 
Konzentration an der Gegenelektrode auswandert. Bei solchen raum- 
ladungsbegrenzten Dunkel-!®” und Photostrémen werden also Majoritats- 
trager injiziert bzw. extrahiert, sie sind demnach ein Gegenstiick zu 
dem analogen Verhalten der Minoritatstrager in Ge und 4hnlichen 
Halbleitern. Um diese Vorstellungen auf unsere Ergebnisse anzuwenden, 
hat man nur anzunehmen, daB bei den Te-Kontakten die Fermi-Kante 
bei Zimmertemperatur im Se und im Te bei der gleichen Energie lhegt, 
bei tieferen Temperaturen im Te jedoch hoher. Wir hoffen, da die 
Messungen des Potentialverlaufs auch zur Klarung dieser Frage bei- 
tragen werden. 

Herrn Professor Dr. H. K6ntc danken wir fiir die Forderung dieser Arbeit 


durch eine groBziigige Bereitstellung der Institutsmittel und der Deutschen For- 
schungsgemeinschaft fiir eine Beihilfe. 


16 Swirn, R.W., u. A. Rose: Phys. Rev. 97, 1531 (1955). 
17 Rose, A.: Phys. Rev. 97, 1538 (1955). 
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Das erste Partialspektrum des “Co-@-Zerfalles* 


Von 
FRIEDRICH BONHOEFFER 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 18. Oktober 1958) 


Das erste Partialspektrum des ®Co-f-Zerfalles wurde mit einem Szintillations- 
spektrometer gemessen. Es ergab sich die Maximalenergie zu Emax = 318 +7 keV. 
Der Verlauf des Spektrums stimmt von 10 keV bis Emax mit der f-Zerfallstheorie 
gut iiberein. Das Co-Praparat wurde in einem Anthrazen-Spaltkristall I ange- 
bracht, der von einem groBen NaJ-Kristall II umgeben ist. Impulse aus I wurden 
nur dann registriert, wenn gleichzeitig die in Kaskade auf das Elektron folgenden 
beiden y-Quanten mit voller Energie in II nachgewiesen wurden, also bei Koin- 
zidenz mit Impulsen der Summenlinie des y-Spektrums. Die Methode ist geeignet, 
auch bei schwachen Aktivitaten die ersten Partialspektren komplexer f-Zerfalle 
st6rungsfrei zu inessen, wenn dies bei der tiblichen Spektroskopie wegen der Elek- 
tronen anderer Partialspektren und der y-Quanten schwierig ist. 


Einleitung 
Aus den bisher vorliegenden Arbeiten verschiedener Autoren ergibt 
sich fiir den Zerfall von ®°Co das in Fig. 1 wiedergegebene Termschema. 
Die Untersuchungen des 318 keV- 


60 60 
i Partialspektrums?* ergaben bei 
Ly niedrigen Energien Abweichungen 
Loe hey des Spektrums von der Form fiir 
an < 4+ 2 595 einen erlaubten f-Zerfall, wie er 
6 [nas 279 Tach dem Zerfallsschema erwartet 
Led. of wird. Diese Abweichungen wurden 
Posi va ee den Autoren auf die Begren- 
| 4 zung der MeBgenauigkeit bei klei- | 
| nen Energien zuriickgefiihrt. Es jf 
| | erschien daher wiinschenswert, |f 
eae Ch eee das erste Partialspektrum von 
ia ticetunnitee ba Seeomncnn oremns det Maximalenergie bis zu sehr 
und SEABoRG? kleinen Energien genau zu unter- 


a suchen. 

* Géttinger Dissertation 1958. 

| STROMINGER, D., J.M. HoLLANDER und G.T. SEaBorc: Rev. Mod. Phys. 30, 
585 (1958). 

2 Boira, G., S. TERRANI und L. Zappa: Nuovo Cimento 12, 875 (1954). 

* Fan, C.Y.: Phys. Rev. 87, 252 (1952). 

4 WaGGONER, M.A., M.L. Moon u. A. RoBErRTS: Phys. Rev. 78, 295 (1950) 
80, 420 (1950). 
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Apparatur 


Um das Spektrum bis zu sehr niedrigen Energien untersuchen zu 
k6nnen, miissen die Co-Praparate sehr diinne Schichtdicken haben, 
damit Absorptionseffekte im Praparat vermieden werden. Diinne 
Praparatschichten bedingen schwache Aktivititen. Praparate schwacher 
Aktivitat lassen sich mit der Szintillationsspektroskopie nach der erst- 
mals von KETELLE® angegebenen Spaltkristallmethode besonders gut 
untersuchen. Hierzu wird das Praparat zwischen den beiden Halften 


Stultiphier I 


Aluminium 


Reflektor —*= Aexiglas 


Anthracen 
Kristol I ¥ 


Nultioher I 
be 
7cm 


Fig. 2. Anordnung der Szintillationskristalle und der radioaktiven Praparate 


eines gespaltenen Szintillationskristalles angebracht. Diese Anordnung 
bietet den Vorteil, daB alle vom Praparat ausgehenden f-Strahlen zur 
Messung ausgenutzt werden, also in 42-Geometrie gemessen wird. 
Dadurch ergeben sich selbst bei schwachen Aktivitaten ausreichende 
Zahlraten. 

Die einfache von KETELLE angegebene Versuchsanordnung stellt 
sich fiir die vorliegenden Versuche als nicht ausreichend heraus, weil im 
Spaltkristall erstens die auf die f-Strahlen unmittelbar folgenden y- 
Quanten Szintillationen hervorrufen, die sich zu den Szintillationen 
der £-Strahlen addieren und so zu groBe Impulse vortauschen und weil 
zweitens auch die f-Strahlen der anderen f-Partialspektren Szintilla- 
tionen erzeugen, was sich stérend bemerkbar macht. Eine Apparatur, 
in der diese beiden Schwierigkeiten umgangen sind, wird im folgenden 
beschrieben (Fig. 2). 


5 KETELLE, B.H.: Phys. Rev. 80, 758 (1950). 
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Das auszumessende ®Co-Praparat ist in einem kleinen Anthrazen- |} 


Spaltkristall I (Durchmesser 4mm) angebracht, die Leuchtimpulse ff 
des Kristalles werden durch einen Lichtleiter dem Photomultipher fj 
zugefiihrt. Der Spaltkristall wird in einen groBen Lochkristall aus NaJ 
(Durchmesser etwa 5 cm) gebracht, an welchen ein Multiplier ange- | 
schlossen ist. Die Impulse aus den Multipliern I und II werden einer | 
Koinzidenzschaltung zugefiihrt, die im folgenden naher erklart wird. | 

Das durch die y-Strahlung im Kristall II hervorgerufene Spektrum f 
weist drei ausgepragte Linien auf. Die beiden bei 1,17 und 1,33 MeV fj 
sind die Photolinien, die den beiden y-Ubergangen im ®Ni-Kern ent- | 
entsprechen. Die dritte Linie liegt bei 1,17 +1,33 MeV =2,50 MeV und ff} 


Fig. 3. Blockschaltbild der elektronischen Anordnung. Pm Photomultiplier; Hspg Hochspannungsgenera- 
tor; Ekd Einkanaldiskriminator; Verz Verzégerung; Mod.-Imp. Modulationsimpulserzeugung ; 
Nb Nachbeschleunigung; Giv Gegentaktverstarker; Osz Oszillograph 


entspricht dem Fall, daB die beiden entstehenden y-Quanten gleich- 
zeitig mit ihrer vollen Energie in dem groBen Na J-Kristall nachge- 
wiesen worden ind. Diese Linie wird Summenlinie genannt. Ihre 
relative GroBe hangt von den Ansprechwahrscheinlichkeiten des Kri- 
stalles II fiir die einzelnen y-Energien ab. Um eine moglichst groBe 
Intensitat in der Summenlinie zu haben, wird ein modglichst groBer 
Na J-Kristall in Form eines Lochkristalles verwendet, um auch hier 
eine 4a-Geometrie zu bekommen. 

Wenn immer nur dann die Impulse aus dem Kristall I registriert 
werden, wenn gleichzeitig im Na J-Kristall ein Impuls in der Summen- 
linie auftritt, dann ist sicher, daB erstens der Impuls aus dem Photo- 
multiplier I von einem f-Impuls des ersten Partialspektrums herriihrt 
und da8 zweitens dieser Impuls nicht durch Absorption der unmittelbar 
folgenden y-Strahlung vergréBert ist. 


Das Prinzip der Schaltung, die in dieser Weise die Impulse sortiert 
und registriert, ist im Blockschaltbild in Fig. 3 wiedergegeben. Die 
Impulse aus Kristall I werden iiber Verstarker auf die vertikalen Ab- 
lenkplatten eines Oszillographen gegeben. Mit Hilfe eines Einkanal- 
diskriminators werden nur diejenigen Impulse, die in Koinzidenz mit 
y-Impulsen der Summenlinie kommen (zeitliches Auflésungsvermégen 
10°* sec), auf dem Oszillographenschirm sichtbar gemacht; und zwar 
werden sie durch einen sehr kurzen Modulationsimpuls nur in ihrem 
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Maximum hellgesteuert. Der Abstand des auf diese Weise entstehenden 
Lichtpunktes von der Null-Linie ist die Impulshdhe. Mit einer Film- 
kamera werden die Lichtpunkte photographiert. Die Auszahlung der 
Punkte auf dem Filmstreifen in Abhangigkeit von ihrer Lage, d.h. dem 
Abstand von der Nullinie und damit uer ImpulsgréBe, erfolgt in einem 
photoelektrischen Abtastgerat. Dieser Impulsspektrograph* entspricht 
im wesentlichen einer von Hunt et. al.* angegebenen Methode. 
Um zu vermeiden, daB die registrierten Impulse in ihrer GréBe dadurch 
verfalscht sind, daB sie sich zu vorangehenden Impulsen oder deren 
Unterschwingern addieren, wurde in die Apparatur eine im Blockschalt- 
bild nicht eingezeichnete zeitliche Sperre eingebaut, so daB friihestens 
10-4 sec nach einem Impuls im Anthrazenkristall der nachste registriert 
werden kann. 

Die beschriebene Versuchsanordnung gestattet die direkte Messung 
des ersten Partialspektrums eines komplexen f-Zerfalles, und wegen der 
giinstigen Geometrie erméglicht sie, sehr schwache Praparate von etwa 
10 8 Curie auszumessen. Durch die Koinzidenzschaltung wird auch der 
Untergrund durch y- und Héhenstrahlung und der Rauschuntergrund des 
schon als rauscharm ausgesuchten Photomultipliers I unterdriickt, so daB 
das Spektrum bis zu sehr niedrigen Energien ausgemessen werden kann. 


Die Anthrazenkristalle waren zylindrisch mit einem Durchmesser 
von 4mm und hatten eine Lange von ebenfalls 4mm; sie waren langs 
ihrer Hauptspaltebene und der Zylinderachse gespalten. Mit Kanada- 
balsam wurden die Kristallhalften auf den Lichtleiter aufgekittet, 
nachdem das Praparat auf einer der Halften aufgebracht war. Uber 
Kristall und Lichtleiter war ein Aluminiumreflektor gezogen. 


Zur Herstellung der Praparate lag ®Co und ™4In (zur Energie- 
eichung) in Form von Chloridlésungen vor, die als sehr kleiner Tropfen 
auf die Spaltflachen der Anthrazenkristalle aufgebracht wurden. Die 
Co-Praparate hatten eine spezifische Aktivitat von 400 mC/g Co und 
eine Gesamtaktivitat von 1,2- 10-8 Curie. Dies ist eine Co-Menge von 
etwa 3 - 108g und entspricht bei einem Tropfendurchmesser von 1mm 
einer Praparatschicht von weniger als 10-°g/cm?, so daB die Selbst- 
absorption der £-Strahlen in der Praparatschicht vernachlassigt werden 
kann (Reichweite von Elektronen von 1 keV entsprechen 10° g/cm’). 
Die “4In-Praparate dienten zur Energieeichung und hatten eine spe- 
zifische Aktivitat von 10 bis 20 mC/g. Die In-Eichlinie hat ihr Maxi- 
mum bei 179 keV’. Sie setzt sich aus zwei Linien zusammen und wird 


* Der Impulsspektrograph wurde mir freundlicherweise von Herrn Dr. W.-D. 


Scumipt-Ortt zur Verfiigung gestellt. 
6 Hunt, W.A., W. RHINEHART, J. WEBER u. D.J. ZAFFARANO: Rev. Sci. 


Instr. 25, 268 (1954). 
7 HorrMann, K.W.: Z. Physik 148, 298 (1957). 
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durch die K- und L-Konversionselektronen hervorgerufen, die bei 
Zerfall des isomeren Zustandes des ™4In-Kerns entstehen. Da nach 
Lipsett et al.8 mit Chemikalien behandelte und polierte Kristallflachen 
ein schlechteres Fluoreszenzvermégen besitzen als frisch gespaltene 
Flachen, wurden die Praparate auf nicht bearbeitete Kristallflachen 
aufgebracht und der Kristall nur an den AuBenflachen poliert. Zum 
Nachweis der y-Quanten wurde ein NaJ-Kristall gewahlt, dessen Form 
und Abmessungen aus Fig. 2 ersichtlich ist. 


MeSergebnisse 


Die Kanalhohe des Einkanaldiskriminators wurde auf die Summen- 
linie eingestellt, deren Halbwertsbreite etwa 5% betragt. Die Kanal- 
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Fig. 4. a Spektrum des energiearmen {-Zerfalles von ®°Co gemessen bei Koinzidenz zwischen $-Impulsen aus 
einem Anthrazen-Spaltkristall und y-Impulsen der Summenlinien aus einem NaJ-Kristall. 
b 14Jn-Eichlinie zur Festlegung des Energiema8stabes 


breite wurde auf 3% der Kanalhohe eingestellt. Es wurde auf méglichst 
gute Konstanz der elektronischen Apparatur wahrend der gesamten 
Versuchsdauer (maximal 5,3 Std) geachtet. Die Raumtemperatur 4n- 
derte sich um weniger als 0,5°C. Die Verstarkung der Multiplier war 
auf weniger als 1% konstant. 

Die Eichung mit der Konversionslinie von "4In wurde auf zwei ver- 
schiedene Weisen vorgenominen: 


1. Das In war in einem Kristall gleichen Formates wie beim eigent- 
lichen Versuch angebracht, und die Eichaufnahme wurde mit der 
gleichen Multiplerspannung wie bei der Aufmahme des Co-Spektrums 
gemacht, wobei keine Koinzidenzschaltung verwendet wurde. 


8 Lipsett, F.R., D.M. J. Compton u. T.C. WADDINGTON: Jj. Chem. Phys. 26, 
1444 (1957). 
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2. Damit etwaige Unterschiede der Eich- und MeBkristalle in ihrer 
Lichtausbeute oder der Aluminium-Reflektoren die Energieeichung 
nicht verfalschen kénnen, wurden in dem gleichen Kristall direkt 
nebeneinander ein ®°Co- und ein ™In-Chloridtropfen eingetrocknet. So 
hat man sicherlich fiir beide Praparate genau die gleichen Verhiltnisse. 
Das ®Co-Spektrum wird wieder in Koinzidenz gemessen, wobei das 
™4In nicht stért. Die *In-Eichlinie wird entweder ohne Koinzidenzen 
oder noch vorteilhafter nur bei Antikoinzidenzen zwischen Impulsen 
aus Multiplier II und Multiplier I gemessen. So werden sehr viele 
Impulse, die vom ®°Co herriihren, unterdriickt und man erhalt haupt- 
sdchlich das 4In-Spektrum mit der Eichlinie. Die Spektren konnten 
bis herunter zu 8 keV gemessen und ausgewertet werden. Eines der 
gemessenen Spektren ist in Fig. 4 wiedergegeben. Die bei hdheren 
Energien gestrichelt gezeichnete Kurve ergibt sich aus der gemessenen 
und ausgezogenen Kurve durch eine Korrektion nach OWEN und Prima- 
KOFF®, die das endliche Energieauflésungsvermégen der Multiplier be- 
ricksichtigt. 

Diskussion 

In Fig. 5 ist das Fermi-Diagramm wiedergegeben, zu dessen Berech- 
nung die Werte der Fermi-Funktion den Tabellen von RosE u. Mitarb.?% 
entnommen wurden. Es zeigt in guter Ubereinstimmung mit der Theorie 
einen geradlinigen Verlauf. Auch die Auswertungen anderer Aufnahmen 
des Spektrums, bei denen zum Teil das Gebiet unter 150 keV in ge- 
dehntem Ma8stab genauer untersucht wurde, zeigen im Fermi-Dia- 
gramm einen geradlinigen Verlauf von 10 keV bis zur Maximalenergie, 
wenn in diesem Bereich die Lichtausbeute (S) des Kristalls als linear 
von der Energie (£) abhangig angenommen wird. 

Die Giiltigkeit dieser linearen Abhangigkeit hat HOFFMANN" fiir 
den Bereich oberhalb von 20 keV gezeigt. Ein lineares Verhalten der 
Lichtausbeute im Bereich zwischen 10 und 40 keV zeigten die Messungen 
von FowLerR und Roos!%. Auch Messungen von Birks und Brooxs?® 
liefern innerhalb der MeBgenauigkeit oberhalb von 10 keV diesen linearen 
Verlauf. Die Anderung von d S/dE bei Energien bis herunter zu 10 keV 
scheint nach diesen Messungen nicht die von Birks}! theoretisch er- 
wartete GréBe zu erreichen. 

Die bisherigen Messungen am ersten Partialspektrum des f-Zerfalles 
von °°Co ergaben im Fermi-Diagramm nur bei héheren Energien einen 
geradlinigen Verlauf. So zeigten sich nach den bisher besten Messungen 


9 Owen, G.E., u. H. PrimaKxorF: Phys. Rev. 74, 1406 (1948). 

10 SIEGBAHN, K.: Beta- and Gamma-Ray-Spectroscopy. Amsterdam 1955. 

11 HorrMaAnn, K.W.: Z. Physik 148, 303 (1957). 

12 Fow_Er, J.M., u. C.E. Roos: Phys. Rev. 98, 996 (1955). 

13 BrrKs, J.B., u. F.D. Brooks: Proc. Phys. Soc., Sect. B 69, 721 (1956). 
5* 
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von Fan? und von Botta, TERRANI und Zappa? unterhalb von 70 keV ff 


bzw. 60 keV starke Abweichungen von der Geraden, wahrend die Mes- I 


sungen bei héheren Energien mit der Theorie gut iibereinstimmen. Die | 
Abweichungen bei kleinen Energien wurden hauptsachlich auf Selbst- | 
absorption im Praparat und auf Riickstreuung zuriickgefiihrt. 


Fiir die Maximalenergie ergaben die Messungen von Fan den Wert | | 
306-45 keV, Borra et al. fanden ebenfalls 306 keV fiir die Maximal- ff 
energie, wahrend sich aus anderen Messungen groBere Werte ergaben:z.B. | 
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Fig. 5. Fermi-Diagramm des ersten f-Partial- 
spektrums des ®Co 


erhielten KEISTER und SCHMIDT | 
314 keV, WaGGoNER, Moon und | 
Roperts! 317+4 keV. Die Mes- 
sungen dieser Arbeit ergeben fiir — 
die Maximalenergie: 


Bs = 318 £7 kev. 


~inax 


In der Fig. 5 sind bei 10 keV fir |} 


TN ee 
den Ausdruck = a zwei Werte 


eingetragen. Der niedrigere Wert 
ist mit den Roseschen Werten fiir 
die Fermi- Funktion G_ in der 
iiblichen Weise ausgerechnet, der 
hoherliegendeWert ergibt sich unter 
Beriicksichtigung einer von REITz!® 
angegebenen Korrektion, die an der 
Funktion G_ anzubringen ware und 
dem Einflu8 der Hiillenelektronen 
auf den $-Zerfall Rechnung tragt. 


Sie macht sich bei Elektronenspektren nur bei sehr kleinen Energien 
bemerkbar. Zur Berechnung dieses Wertes wurde die Korrektion zu- 
grunde gelegt, die von REITz fiir Kupfer angegeben ist. Es liegt sowohl 
der korrigierte wie der nicht korrigierte Wert innerhalb der experimen- 
tellen Fehlergrenze auf der Geraden des Fermi-Diagrammes. 


Unterhalb von 10 keV konnte aus den vorliegenden Messungen 
keine Aussage tiber den Verlauf des Spektrums gemacht werden, da 
die Kanalbreite der photoelektrischen Abtastapparatur ungefahr 8 keV 


betrug. 


An den Untersuchungen des ®Co-f-Zerfalles hat sich erwiesen, daB 
die hier beschriebene Methode gegeniiber der bisher verwendeten erdBere 
Vorteile aufweist, wodurch es erméglicht wird, die ersten Partialspektren 


komplexer f-Zerfalle genau auszumessen. 


Es ist aus zwei Griinden 


14 Keister, G.L., u. F.H. Scumipt: Phys. Rev. 93, 140 (1954). 
HS) Reitz, J R.:) Physi Reve7 7, 10n ho soy, 
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zu erwarten, da} fiir die Untersuchung einer Reihe von radioaktiven 
Zerfallen die Vorteile dieser Methode gegeniiber friiheren noch deut- 
licher hervortreten. Denn die Methode ist in ihrer Anwendbarkeit fast 
ganzlich unabhangig erstens vom Intensitadtsverhaltnis der Partial- 
spektren und zweitens von dem Verhiltnis ihrer Maximalenergien. Das 
fast 100% ige Auftreten des energiearmen f-Zerfalles und das Verhiltnis 
der Maximalenergien von 1,48 zu 0,318 MeV war fiir die herk6mmlichen 
Methoden bei der Untersuchung des Kobaltspektrums sehr giinstig. In 
den Fallen, in denen diese Verhaltnisse weit kleiner sind, kénnte sich 
die MeBmethode dieser Arbeit als vorteilhaft erweisen. Ferner kénnen 
die Untersuchungen an anderen radioaktiven Zerfallen dann begiinstigt 
werden, wenn die Intensitat der Summenlinie groB ist; sie ist beim 
Co-y-Spektrum besonders klein, weil die Energien der y-Strahlung aus 
der Ni-y-Kaskade sehr gro sind. 


Herrn Professor Dr. A. FLAMMERSFELD bin ich fiir viele Anregungen und f6r- 
dernde Ratschlage sehr dankbar. Der Forschungsgemeinschaft und dem Bundes- 
ministerium fir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft danke ich fiir die bereit- 
gestellten Mittel. 
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Intensity Studies in Raman Effect 

Part I. Relative Intensities of Raman lines in liquids 
By 
<. VENKATESWARLU and G. THYAGARAJAN 
(Eingegangen am 15. August 1958) 

The dependence of the relative intensities of Raman lines, having different polari- _ 
sation characters, on the mode of excitation has been studied using unpolarised, hori- 
zontally and vertically polarised incident light. Standard intensities have been 


obtained in the cases of CCl,, CHCl,, CgH,, CyCl,, C,H,Cl,, C,H, Cl,, C,xH,Cl, CgH;CHg 
and CgH;CH,OH with the intensity of the 458 cm line of CCl, as standard and 


from these, the values of «’, the derived polarisability, have been cbtained in the |ff 


case of total symmetric lines characteristic of particular bonds and certain conclu- 
sions regarding the intensity variations of corresponding lines in the different 
liquids have been arrived at. Values of derived anisotropy have also been obtained 
in the case of the depolarised lines relative to that of 313 cm™ line in CCl. 


1. Introduction 


DAuRE!, CARRELLI and WENT?, DHAR?, A.V. Rao* and B.P. RAo® 
studied the relative intensities of Raman lines in liquids and gave 
widely varying results. All these authors obtained the intensities of the 
Raman lines relative to the intensity of the Rayleigh line, a quantity 
which cannot be determined with accuracy. Further they had not taken 
into consideration the varying polarisation and breadth characters of 
the lines. A determination of the relative intensities of Raman lines, 
with one of them in that liquid as reference, was later made by VENKA- 
TESWARLU® taking into account the factors mentioned above. Later 
RANK’, CHIEN and BENDER® and MARRINAN and SHEPPARD ® determined 
the relative intensities by photoelectric methods. The results obtained 
by RANK are in very good agreement with those obtained earlier by 
VENKATESWARLU with the photographic method. SHorycIN?° has 


> DAURB, Po Amn dy Phivss 12.375) (1020). 

2 CaRRELLI, A., and J. J. WENT: Z. Physik 76, 236 (1932). 

* DHAR, Jd. Ind, J Physs 9, 189) (41934): 

4 Rao, A.V.: Z. Physik 97, 154 (1935). 

VIRONG, IBLI2s Imo, Ital, Noel, Sot, A asl, 7 (1940). 

° VENKATESWARLU, K.: Proc. Ind. Acad. Sci. A 21, 126 (1945). 

7 RANK, Dio) J. Opt. Soe. Amer: 37,7938 (1947): 

8 Curen, J.Y., and P. BENDER: J. Chem. Phys. 15, 376 (1947). 

® Marrinan, H.J., and N. SHEPPARD: J. Opt. Soc. Amer. 44, 815 (1954). 
10 SHORYGIN, P.P.: Uspekhi khim. 19, 419 (1950). 
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reviewed the work done by several Russian authors on this subject. The 
Russian investigators have measured the intensities of Raman lines 
characteristic of particular bonds in a number of organic liquids, the 
measurements in all the cases having been made relative to the 313cm™ line 
of CCl, taken as the standard. Woopwarp and Lonc" have obtained the 
relative intensities of the lines corresponding to the breathing modes in 
the Raman Spectra of some tetrahalides and from these they have 
deduced the mean derived polarisability in all the cases relative to that 
in the case of CCl,. The results have been discussed in relation to bond 
character. Recently BERNSTEIN and ALLEN!2 and Lonc, MILNER and 
TxHomas? have obtained the intensities of Raman lines in some liquids, 
reduced to a standard intensity scale, with the integrated intensity of 
the 458 cm™ line of CCl, as standard. Several factors such as the re- 
fractive index, reflection loss and molar concentration have been intro- 
duced in order to express the intensities of lines of other liquids relative 
to the intensity of the line of CCl,. From the standard intensities so 
obtained in the case of lines corresponding to symmetrical stretching 
vibrations, LONG et al. have deduced the quantity «’, the first order 
derivative of polarisability. This quantity is related to the bond polari- 
sability according to Lona’s! theory. 


A.V. Rao?’ has drawn attention to the fact that the relative inten- 
sities of Raman lines of different polarisation characters depend upon the 
mode of illumination of the container. The results obtained by most 
of the earlier authors! ° are at variance with one another, obviously due 
to their neglecting the dependence of the relative intensities on the mode 
of excitation and also the breadth characters of the various lines. By 
having a cylindrical arrangement of illuminating lamps surrounding the 
container, the instrument correction would be eliminated. However, as 
having arc on the side or on the top of the Raman tube is the usual mode 
of excitation, a complete and detailed study of this problem, taking into 
consideration the mode of illumination, the polarisation and breadth 
characters of the lines and the nature of the incident radiation using 
unpolarised or linearly polarised incident light, has been taken up in 
this investigation. Such a detailed study has not been attempted so far 
although the available literature reveals that the problem has been 
tackled by some of the earlier workers in the right direction to a certain 
OUEIME 


11 WoopwarbD, L.A., and D.A. Lone: Trans. Faraday Soc. 45, 1131 (1949). 

12 BERNSTEIN, H.J., and G. ALLEN: J. Opt. Soc. Amer. 45, 237 (1955). 

13 Lone, D.A., D.C. Miner and A.G. THomas: Proc. Roy. Soc., Lond. A 237, 
197 (1956). 

14 Lone, D.A.: Proc. Roy. Soc., Lond. A 217, 203 (1953). 

TUE RIAOMAE Nee Proc a ImdasAcadiScin 7,208 5(1035). 
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Further, following BERNSTEIN and ALLEN and Lone et al., standard |} 


intensities have becn obtained in the present investigation in the case fj 


of the Raman lines in the liquids CCl,, CHCl,, C,H,, C.Cl,, C,H.Cl,, 
C,H,Cl,, C,H;Cl, C,H,CH, and .C,H,CH,OH: ~Prom! theystandard 
intensities of total symmetric lines, the quantity «’ has been evaluated 
relative to that of 458 cm™ line in CCl, in each case. Standard intensities 
have also been obtained relative to the 313 cm™ line of CCl, and the 
values of y’, the derived anisotropy, expressed on a relative basis, in the 
case of the depolarised lines have been calculated. 


2. Experimental 


The Raman tube used is of the conventional type, with the scatter- 
ing window flat and strain free and with a horn-shaped light trap 
blackened outside on the farther end. The source of excitation is a D. C. 
mercury arc run at a constant current of 3-5 amperes. Raman spectra 
keeping the arc on the side and on the top of the tube are recorded on 
Ilford Isozenith plates using the Hilger two prism spectrograph. To 
accomplish polarisation of the incident light, a nicol prism mounted on 
a graduated circular disc is introduced between the arc and the Raman 
tube. The intensity estimates are made using the photographic photo- 
metric method with a Moll microphotometer. Refractive indicies of the 
liquids have been determined making use of an Abbe refractometer. 


3. Results 


When the illumination is from side or from top, the various compo- 
nents as they are transmitted through the prism are affected to different 
extents. If J, and J, are the intensities of two lines before transmission 
and J, and J, the corresponding values after transmission and @, and Os 
the depolarisation factors of the two lines, it can be shown that for illu- 
mination from side, 


Tq _ Ja(Qo +9) (1+ @q) 1) 
Ty 4 (On + 2) AF 10) 


where o is the instrument error defined as the ratio of the vertical to the 
horizontal component when unpolarised light passes through the prism. 
In the case of illumination from the top, the relative intensities are 
altered as 
— ta (1 +000) (1 + Qa) 2 
I, — Th (1+ 004) (1 + 05) (2) 
where J//J; is the value obtained for this mode of illumination. 
Therefore when a highly polarised line and a depolarised line are 
compared, the ratio of the intensities is altogether different in the two 
cases of illumination. 
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From the above relationships, 


Fa] (Qo+0)(1+ 0) _ | (1+ 70) (1 + 04) 
Ty, side (0g +6) (4 + Op) ly top (1 + O@,) (1 + 05) 


from which o has been determined knowing the values of 0,, 05, [15 /T) |eiae 
and [J;/I;]top. This value of o is then used in (1) and (2) to determine 
the true relative intensities of a pair of lines. 


Table 1. Relative intensities before applying instrument correction 


ZA. 0-80 0-80 


313 i120) ee Ic) 
458 0:98 | 4°48 0-85 
760 0:45 
-86 +8 
790 0-86 0-86 0-19 
3019 0:36 


In Table 1 are given the relative intensities of the Raman lines in 
CCl, and CHCl, before applying the instrument correction for the two 
different types of illumination. 


Relative intensities after applying the instrument correction 
Table 2. Carbon tetrachloride 


¢ Zz A 

4 ‘ < 2 Present Authors 

a) CHIEN Pee 

24 hoki y = 
2% and RANK eo a l 

4s |BrenDER &“ 8 | Arcon | Arcon Averaze 
ss ray 1) side top 2 


In this Table, in order to bring out the fact that the depolarised lines 
are not affected while the polarised lines are largely affected before the 
instrument correction is applied, the intensity of a depolarised line in 
one of the modes of illumination is taken as unity and the rest compared 
with that. In Tables 2, 3 and 4 are given the relative intensities of 
Raman lines obtained by comparing the integrated intensities and after 
applying the instrument correction. 

In these Tables the intensity of a well polarised line is taken as 
unity and the rest compared with that as has generally been done by 
the earlier authors. 


| 
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The intensities of the Raman lines in CCl,, CHCl, and C,H, using J} 
the two different modes of illumination and the linearly polarised |} 
incident light are given in Table 5. The values given are after applying | 
the instrument correction. 


Table 3. Chloroform 


MARRINAN Present Authors 


CHIEN 
DHAR A. V. Rao and RANK and = 
BENDER SHEPPARD | Arc onside | Arcon top| Average 
slays) 4225 125 O25, 1-25) 1-25 
363 1:0 0:88 0:90 0:98 0°95 | 0:97 
668 J60) 1:0 1:0 AO) 1:0 4150) 
762 O59") O70 | N0-75: | O75 |) O-75e hems 
T2407, 0-19 0:19 0-19 0:24 0:24 0:24 
3019 0°39 0:38 0°45 0:42 0:42 0°42 
Table 4. Benzene 
\Cherenzt | | CHIEN 
Ae Daure | and Duar |A.V. Rao weer heeeron and RANK een 
om WENT | a ea Ben DER: 
| | 
606 | — 0-12 0:37 | 0-10 | 0-148 | 0-14 O=118 0-12 0:14 
850 | — | 0:09 | O22079)7 20-05 0:09 | 0:06 0:06 0:04 0:09 
SODAS OM S120 sie) 4) SRO slg 1:0 1:0 1:0 AO) 
A170 O23 On O22 0 O-47an O44 0:20) 5 0-407 0-14 0:18 0:24 
1584 | 0-17 0-07 0-13 0-12 
S O- Ne | . 5 
1605 | ee eee OO G44 | Onn) ot en0.0o muna 
5047 (ea. | | | 0-45 
4: ( ): = 2 . . . . 2) 
3063 | 140 | 064 | 0:32.) - G8... | 0:88. 0:68. Alesana 


AS ATC Oneside. Be sadesORetOD: 

| 2 = Incident light polarised with the electric vector vibrating in a plane 
parallel to the axis of the Raman tube. 

y= Incident light polarised with the electric vector vibrating in a plane 
perpendicular to the axis of the Raman tube. 


16 Ancus, W.R., C.K. Incotp and A.H. Lecxie: je Ghems Socao2 5.19368 
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Standard intensities 


The integrated intensities given in Tables 2 to 5 in the case of CCl, 
CHCl, and C,H, have been reduced to the standard intensity scale 
following BERNSTEIN and ALLEN and Lonc et al. and are given in Table 6. 
Comparing the intensity of a line in any liquid with the intensity of the 


Table 6. Standard Intensities of Raman Lines in CCl,, CHCl; and C,H, 


Refrac- 
Liquid tive 
index 


Present 
Authors 


Le} 
=| 
az 
z * & | Lone | Present e 
a Z3 et al. | Authors 
& 
vn 


WELSH 
etiall2 


0-073} 0:074 |0:085| 0-063 
0-094, 0:103 }0:114} 0-093 
1-OOR 51-00 4200) )| 1200N = 00 
0:347| 0-264) — 0:273 


ds oo by 


b 
ray 


CC, 


wo 


0:122) 0-082 |0:096) 0:069 

0-403) 0-286 |0:283] 0-297 |0:°545 
0°874| 0:624 |0:633| 0:669 |0:818 
0:252) 0:194 |0:273) 0:158 
0-119) 0-095 |0:140) 0-120 
2:860) 1-990 |2:620} 1-760 |1°327 


1 


CHCl, 


E 
A 
A, 
E 
E 


Ds 
ra 


0-080 0-089 
| 0-060 0-064 
4:770 4°470 |2°114 
= OBA 0-380 


0-620 | 0-586 


an 


CoH, 


Rahs hh 


nN 
we 
ran 


23°430 20:050 |4°480 


| | 


P = Incident light polarised with the plane of polarisation perpendicular 
to the axis of the Raman tube. 


total symmetric line 4y=458cm™ of CCl,, BERNSTEIN and ALLEN 
expressed the standard intensity S as 


tiene i _ ae One hee ay, 50). = (ae) Y 
Iysg 1+ Oops Mecx, 85s Rec, 4% WM /cck 
1.44 40 
Av pee 4 1-¢ 7 __ (450? +7y')ae 
as 458 \v—Av _ 144x458 (4502 + 77?) 458 
7 
jl == 2 


where J/I45g is the ratio of the integrated intensities of the line in que- 
stion and the 458 cm™ line of CCl, 


17 Wetsu, H.L., M.F. Crawrorp, T. R. THomas and G. R. Love: Canad. J. 
Phys. 30, 577 (1952). 
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Pobs 
line of CCl,, 
n and mc), are the refractive indicies of the liquid and CCl,, 


| 
| 
| 


and 045g are the depolarisation factors of the line and the 458 cm? | 
| 


o4, and oy; are the spectral sensitivities of the phototube at the two — 


regions, 

R(n) and Req, are the reflection losses when the liquid and CCl, are 
used, M is the molecular w eight, d is the density and 7 is the absolute 
temperature in °K. 


In the last column of Table 6 are given the values of «’ in the case — 
of the well polarised lines taking y’, the derived anisotropy, in such cases _ 


to be negligible. 

Lone et al. have modified the above expression derived by BERNSTEIN 
and ALLEN by taking into account the degeneracy of the line. 

In the present investigation, intensities have been deduced both by 
taking a line in the same liquid as reference (P) and taking the 458 cm? 
line of CCl, as standard (S) for comparison of the intensities of various 


lines in different liquids, the corrections due to refractive index, reflection | 


loss and molar concentration being applied in the latter case. 


Standard intensity values deduced, using the expression derived by 
BERNSTEIN and ALLEN and modified by Lonc et al., from the values 
presented in Tables 2 to 5 for unpolarised and linearly polarised (1 7) 
incident light are given along with the earlier values which have been 
reduced to the standard intensity. scale in a manner similar to that used 
in the present investigation. It can be seen from Table 6 that the inten- 
sities of Raman lines obtained by the authors in this investigation using 
the photographic photometric method and reduced to the standard 
values are in general agreement with those obtained by the earlier workers 
using photoelectric photometric method. 


In Table 7 are presented the values of standard intensities obtained 
in the case of the liquids C,Cl,, C,H,Cl, and C,H,Cl,. The values of the 
depolarisation factors have been taken from Landolt-Bornstein Tables!® 
in the case of C,Cl, and C,H,Cl, and from CABANNES?!® in the case of 
C,H,Cl,. CABANNEs has given an approximate estimate of the intensities 
of the various lines in the case of the cis and trans dichloroethylenes. 
According to his values, the lines at 3072, 712 and 1181 cm~™ in the case 
of the cis form have intensities in the order 3072, 712>1181 while in the 
case of the trans configuration, the corresponding lines at 3070, 848 and 
1271 cm™ have intensities in a different order, 1271>3070, 848. The 
order which the intensities of the lines in the two forms follow is also 
supported by the results of the present investigation excepting that 


18 LANDOLT-B6RNSTEIN: Tables. Berlin: Springer 1935. 
19 CABANNES, J.: J. Chim. Phys. 35, 1 (1938). 
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Table 7. Standard Intensities of Raman lines in C,Cl,, C.H,Ci, and C,H Ci, 
oo eeeeEeeeEeSSSSSSSSSFSSSSSSSSSmsmmmMHheseFesessFesFeSse 


foe re Refractive > Int a 
Liquid | Nae Hy litre alee w 
SET (INI EI ————EE——EEE——— aE 
| 

| 236 0-554 | 07135 

345 0-267 0-113 
CCl, | 1°506 445 0-640 | 0-644 0-782 

509 0-191 07138 
1569 0-580 | 2-280 1-510 

349 0-460 0-203 
not | 848 0-135 0:226 0:476 
CalBlKeiy 1:°451 1270 0-330 0-820 0-906 
(trans) I) S26 0-350 1:278 1-130 
| 3070 03307) 2727 1-650 
| ~ 742 | 0-230 | 0-343 0560 
CalkGQk 1451 14184 0-150 0:239 0-489 
(cis) 1589 0-295 0:970 0-985 
3072 0-330 2:535 1-592 

| 

302 0:230 0:083 
653 0-426 0-494 0:703 
eG, 1-444 753 0-540 0-616 0-785 
943 0-080 0:149 0:386 
2958 0:510 4-500 2:121 


Table 8. Standard Intensities of Raman lines in CgH,Cl, CgH;CH, and CgH;CH,OH 


| 5 
ube |e orem beret a Me ee ree 
| if 
194 | 0-490 0-094 
293 0-080 0:027 
418 0-410 0-358 
612 0:130 | 0:134 
700 | 0-360 0:729 
eo H,Cl 1°527 1001 = ~—- 0-897 3-004 
1022 0:408 1:243 
1080 0-490 1-700 
1155 0-080 0°183 
1581 0-326 1-095 
3066 1°190 14:975 
| #22 0-290 0-344 
622 0:163 0-174 
788 0°636 1:560 
; : 1003 0-848 2:816 
C,H;CHs | 14.93 1022 0:326 | 0:948 
| 1584 : | . 

| Hee 0-424 | 1408 
3054 1-092 13°768 

| = = ba2 5 —= 2s = = + 
| 1001 0:831 2°816 
©, H.CH,OH | 1534 1029 0-163 0-465 
| 3050 1:076 13°544 


0°681 
3°678 
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in the case of the lines 1271 and 3070 in the trans configuration the 
integrated intensities are found to be the same. 

Table 8 contains values of standard intensities obtained in the case 
of the liquids C,H,Cl, C,H,CH, and C,H,CH,OH. As the depolarisation 
factors of the Raman lines in the case of C,H;CH,OH are not readily 
available, they have been obtained in the present investigation and are 
used. 


Table 9. Derived polarisability of characteristic bonds 


C=Cl 


Aliphatic Aromatic 


Substance 


ee l Cara, | Caen | cua, hea, i 
CCl: | C, Clg hy eis), ee | (cis) (trans) CoHsC 


| 
| | 
| | 
| | | | 
Aas 12 | “eae | ess ss | 700 


Frequency 458 | 668 
Cie eek oe 19! 20:8259 50-731: 5 Cnn :4 |e OOO. 0-85 
C=C C—C 
Substance eee Aliphatic | Aromatic 


CG H,Cl, | C,H,Cl, 
“(cis) | (trans) 


| ] 
€,.H,Cl, C.He. CsH;Cl | C,;H;CH, C,H;CH,OH 
| 


| 
| 
| 
| | | 
943 | 992 |1004, 10221003, 1022 1001, 1029 
0-39 | 2:41 |1-73, 1:41 |1-68, 0-97 | 1-68, 0-68 


1589 | 1576 


Frequency 1569 
Peon roe ee 0:99 | 1:43 


Oo. 


Aliphatic | Aromatic 


Substance 


| C,H,Cl, |\C,H,Cl, 


cl | CH,CH, | 
(cis) | (trans) +| csc, | CoHs | CeHsCl | CoHsCH, | CoHsCH,OH 


| 
2958 |3047, 3067, 3066 | 3054 | 3050 
| 242 | 448 | 3:87 | 3-74 3°68 


Frequency 


As already stated, the values of «’, the first order derivative of 
polarisability have been obtained from the standard intensities of well 
polarised lines in the case of the liquids investigated here. This is based 
on the assumption that the derived anisotropy is negligible. In the case 
of lines which are polarised but having o values appreciable, this assump- 
tion is not quite valid. These values of «’ corresponding to total symme- 
tric stretching vibrations of characteristic bonds, viz. C—Cl, CSC 
C—C and C—H in the liquids studied, are presented in Table 9. 

From the results given in Tables 6 to 9, the following conclusions 
may be qualitatively drawn: 

1. The intensities of lines characteristic of the bonds C— Cl, C—C 
and C—H are larger in the case of the aromatic compounds than in the 
case of the aliphatic compounds. 


Table 10. Standard Intensities of Raman lines using the 313 cm line of CCl, as standard 
Eee. 


Liquid 
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Line 


@ 


Integrated 
intensity 


Standard 
intensity 


(i) 


———— 


217 0:87 0:80 0:677 0-823 
38 0-85 1 4 1 
Cs 458 0-06 1-12 10:75 
785 0°85 0:86 2:935 1:713 
261 0:87 0-73 0-742 0-861 
363 0:17 0:61 3-192 
668 0:07 0:56 7-192 
el 762 0:87 0:39 1699 1-304 
1217 0:83 0:16 1:290 1:136 
3019 0:27 0:25 18-920 
606 0-85 0:23 0-957 0:978 
850 0:87 0-11 0-688 0-829 
992 0:07 1:83 48-053 
1176 0:76 0:44 4-085 2:021 
e ee 8 46 6 2-510 
1605 oe 3 3 
3047 ye oS 
3063 0:35 2:23 215°53 
236 0-84 0:62 1451 1-205 
345 0:89 0:30 1:214 1:102 
Cl, 445 0:20 0-72 6-568 
509 0:90 0-214 1:484 1:219 
1569 0:43 0°65 24:51 
349 0°29 0°515 2:182 
848 0:09 0-15 2-429 
CHCl, 1270 0-21 0:37 8-815 
ees) 1576 0-10 0-39 13-738 
3070 0:20 0:37 29-315 
FAZ, 0-06 0:26 3°365 
oH. Cl 1181 0:69 0-17 2-569 1-603 
(cis) 1589 0:19 0:33 10-427 
3072 0:27 0:37 27:251 
302 0:30 0:26 0:892 
653 0:16 0:48 553s 
HCl 753 0-41 0:60 6-622 
943 0:14 0:09 1-602 
2958 0-08 0°57 48:375 
194 0:87 0:55 1:01 1-005 
293 0:86 0:09 0-29 0:539 
418 0:32 0:46 3°848 
612 0:89 0:15 1-44 1:2 
700 0:12 0:40 7°837 
¢,H,Cl 1001 0-06 1:0 32:25 
1022 0:19 0:46 13°362 
1080 0:10 0°55 18-275 
1155 0:88 0:09 1-967 1:403 
1581 0:87 0:36 Ate7. 74 3°431 
3066 0-32 1°33 160-98 
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Table 10 (Continued) 


—_——— eee _e_ eee 


aoe = Integrated | Standard yy! 
Liquid | Line | @ intenisty | intensity 
oe aoa 
6200-0 |) sane 0-32 «=| 3-698 | 
622 0°85 0-18 1°87 1-367 
788 | 0:08 0-74 16°77 
ae 1003 | Oxy 0°95 30:27 
EE: 1022 0:27 | 0:36 10:19 
es | g | 7 15°14 3°8 
| ; 3891 
1605 OT eee ee 5 
3054 0:34 | 4-22 | 148-0 
| 1001 | 0-14 0:93 30:27 
G.He CH, Olig) 1029 0-27 0-18 5-0 | | 
| 3050 | 0-29 | 1°2 145°6 


2. The intensity of the line due to C—H stretching vibration is 
greater in the case of benzene, having greater symmetry, than in the | 
case of the monosubstituted benzenes. The intensity of this line is 
almost the same in the various monosubstituted benzenes studied. A 
similar observation can be made with regard to the C—C lines at 992, 
1001, 1003 and 1001 cm? in benzene, chlorobenzene, toluene and benzyl 
alcohol respectively. 

3. Between the cis and the trans dichloroethylenes, the intensity 
of the line corresponding to C=C stretching vibration is greater in the 
case of the trans configuration possessing a centre of symmetry. 

4. Among CCl,, CHCl, and CH,CL ™, the imtensity.of the lmendine 
to C—Cl stretch is more in the case of CCl, than in the other two cases, 
presumably due to the greater symmetry of that molecule. Similarly, 
the intensity of the C-—Cl line is greater in the case of C,Cl, than in the 
case of the two forms of C,H,Cl,. The intensity of the C—Cl line is 
greatest in the case of CCl,. 

Results regarding further work which is in progress in this direction 
will be reported later. 

The choice of the line 458cm™ of CCl, as standard for comparison 
has been found to be less convenient by the Russian workers as its 
contour is not typical. Therefore the line at 313 cm in CCl, has been 
chosen and standard intensities have been obtained relative to this 
line also. Such a procedure facilitates the calculation of the derived 
anisotropy, y’, in the case of the depolarised lines relative to that of 
313 cm™ in CCl, taken as unity and those values have been calculated 
and presented in Table 10. 


One of the authors (G. T.) is thankful to the Government of India for the award 
of a research scholarship. 
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Part II. On the wing accompanying the Rayleigh line in liquids 
and liquid mixtures 
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The distribution of intensity in the wing accompanying the Rayleigh line in CS,, 
C,H, and CHCl, has been studied for two different modes of illumination of the 
Raman tube and using unpolarised and linearly polarised incident light. Investi- 
gation of the wing in the case of six binary mixtures has also been made and the 
results show deviation of intensity from proportionality to concentration in some 
cases. In all the cases studied, the position of maximum intensity in the wing is 
shifted to 4 to 6 cm“! from the centre of the Rayleigh line. Further a line at 73 cm~! 
has been recorded in all the cases and it has been concluded that this line has not 
got any relationship with the nature of the wing. 


Introduction 


The occurrence of a diffuse wing on either side of the Rayleigh line 
in the spectra of light scattered by liquids was first observed by RAMAN 
and KRISHNAN! and its origin was attributed to rotational Raman 
scattering. In the subsequent years, the wing offered an interesting 
study because of the discrepancies observed between the theoretical 
predictions and the experimental results in the matter of intensity 
distribution and its extent. BHAGAVANTAM® has developed the theory 
of rotational Raman effect for diatomic gaseous molecules and PLACZEK 
and TELLER? for polyatomic molecules. BHAGAVANTAM?, proceeding 
on the assumption that the results of his theory would yield the same 
pattern of intensity distribution for heavy molecules like benzene as 
would be obtained using the theory of PLACZEK and TELLER so far as 
the unresolved wing is concerned, expected the following features for 
the wing in the case of benzene: The wing should start with zero intensity 
at the centre, gradually increase in intensity till it reaches a maximum at 
about 18 wavenumbers and then fall off somewhat abruptly and vanish 


at about 60 wavenumbers. 


1 Roe Oe. and K.S. KrisHNAN: Nature, Lond. 122, 882 (1929). 
2 BHAGAVANTAM, S.: Ind. J. Phys. 6, 319 (1931). 

3 PraczEx, G., and E. Trier: Z. Physik 81, 209 (1933). 

4 BHAGAVANTAM, S.: Ind. J. Phys. 8, 197 (1933). 
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The experimental study of the wing in liquids has been made by 
WEILER®, RANGANADHAM®, BHAGAVANTAM and Rao’, Rao’, Gross 
and VuxKs®, RoussET!®, SrrRKAR and his coworkers! ™4 and by Ba- 
PAYYA!,16. WEILER has obtained very large concentration of intensity 
close to the Rayleigh line. RANGANADHAM has observed that in the case 
of benzene the intensity of the wing is maximum at the centre of the 
Rayleigh line, gradually falls off and becomes inappreciable after 
60 wavenumbers. BHAGAVANTAM and Rao have found that in benzene 
the maximum is not shifted from the centre of the Rayleigh line. The 
fall in intensity is very rapid till 20 wavenumbers from the centre, 
gradual afterwards and the wing persists upto 130 wavenumbers. Only 
SIRKAR and Mairi have reported that the intensity distribution in the 
wing in the case of liquid benzene is in accordance with the theory of 
rotational Raman scattering. However, the extent of the wing has been 
found to be 120 wavenumbers. The main differences between the results 
of these investigations and the theoretical predictions lie in three respects: 
1. the intensity in the region close to the Rayleigh line, 2. the position 
of maximum intensity and 3. the extent of the wing. Several explana- 
tions have been offered to account for the discrepancies between the 
theoretical and experimental results. 


According to Gross and VUKs, quasi-crystalline groups are assumed 
to persist in the liquid state and lattice oscillations take place in these 
groups, but owing to the looseness of these oscillations, a diffuse wing 
is formed so that the major portion of the wing has its origin in the 
vibrational Raman effect. BHAGAVANTAM has concluded from the re- 
sults of his investigations that the entire wing cannot be attributed to 
mere rotation of the molecules. He assumes that the molecules in the 
liquid are arranged in a quasi-crystalline manner. The quasi-crystalline 
forces in the liquids composed of heavy molecules hinder free rotation. 
It has been suggested that oscillatory motions of these quasi-crystalline 
groups, the nature of which is quite different from the lattice oscillations 
suggested by Gross and VUKs, are very imperfectly quantised in liquids 


5 WEILER, J.: Z. Physik 68, 782 (1931). 

§ RANGANADHAM, S.P.: Ind. J. Phys. 7, 353 (1932). 

? BHAGAVANTAM, S., and A.V. Rao: Ind. J. Phys. 8, 437 (1933). 

S RAO, AY Vi. Procs Inds Acadwiscr i274 a(1034). 

® Gross, E., and M. Vuxs: Nature, Lond. 135, 100, 431, 998 (1935). 
10 Rousset, A.: Thesis, Paris, 1935. 

it SIRKAR, S.C., and B.B. Mairi: Ind. J. Phys. 9, 323 (1935). 

PO SMM, SC,5 Miavel, Jj, Wimyas, 0), 975 (1936). 

13 StRKAR, S.C., and B.K. Mooxeryje£e: Ind. Je Phys. 10) 375) (4936) 
14 SIRKAR, S.C., and J. Gupta: Ind. J. Phys. 12, 35 (1938). 

15 Bapayya, K.: Proc. Ind. Acad. Sci. 9, 404 (1939). 

ae BAPAY VA IK? Proc. IndmeAcadye sci Om 253 (1940). 
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and are responsible for the extended regions of the so-called rotation 
wings. CABANNES and Rocarp" have pointed out that fluctuation of 
intermolecular field due to thermal agitation may result in the broaden- 
ing of the Rayleigh line, the intensity being a maximum at the centre. 
Rousset assumes that in the liquid state, under the action of inter- 
molecular forces, temporary ‘‘cybotactic”’ groups are formed in which 
the orientation of the axis of rotation is restricted. The result is that 
the position of maximum intensity in the rotational wing is shifted 
towards the centre of the Rayleigh line. SrrKarR and his collaborators 
conclude from the results of their investigations that the intensity 
of the wing is connected with the anisotropy of the molecule 
and is also determined by the nature of association of the molecule. 
The portion very near the wing may have its origin in fluctuation of the 
intermolecular field. In no way can the origin of the wing be traced to 
the lattice oscillations of the crystalline state. 

Recently BRANDMULLER}$ has found that a comparison of the pro- 
files of mercury lines before and after scattering from certain organic 
liquids showed peaks displaced 2 to 4 cm™ on each side of the exciting 
line and the same has been attributed to hindered rotation in liquids. 

In the present investigation the distribution of intensity in the 
wing in the spectra of CS,, C,H, and CHCl, has been studied using two 
different modes of illumination of the Raman tube and for unpolarised 
and linearly polarised incident light. The wing in the case of six binary 
liquid mixtures has been studied here and quantitative intensity measure- 
ments have been made. The refractive index correction has been taken 
into consideration in the case of liquid mixtures. 


Experimental 

The experimental arrangement and the method of computing the 
intensities are the same as described in part I excepting that in the 
present case an extremely narrow slit width has been used. The wing 
has been photometered using a fine spot of light and with great dis- 
persion. 

In the case of liquid mixtures, three different concentrations have 
been studied. The spectra of the pure liquids and of the mixtures have 
been photographed under identical conditions of exposure. Refractive 
index measurements have been made using an Abbe refractometer. 


Results and Discussion 


The distribution of intensity in the wing in the case of the liquids 
CS,, C,H, and CHCl, has been determined using the two modes of 


7 CABANNES, J., and Y. Rocarp: J. de Physique 10, 52 (1929). 
18 BRANDMULLER, J.: Z. Physik 140, 75 (1955). 
6* 
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illumination, viz. with the arc on the side and on the top of the Raman 
tube, and using unpolarised and linearly polarised incident light. The 
results are given in Table 1. The intensity distribution in the two modes 
of illumination has been found to be nearly the same. Also it has been 
observed that the two kinds of polarised incident light give rise to the 
same intensity distribution. Therefore only the average values have 
been presented. 


Table 1 


9 82-0 82:5 66:2 | 60°8 56:0 56:2 
1D 68:3 64-7 48-0 39-4 38-9 381 
15 65:5 58:3 38-4 25:0 26:9 19°8 
20 62:2 51:9 29-0 19-6 21:2 12:1 
25 52-9 37°7 22:8 16:6 14-5 73 
30 46:7 24-2 18-3 14-2 11:4 5:0 
35 39-4 13:3 15eo0 12:5 9-6 Ae | 
40 32:0 6:6 14:1 10:5 7:6 
45 22°5 4-2 12:3 8:7 6:0 
50 16:9 2:0 10-9 6:5 5-0 
60 9-0 9-0 43 3-2 
70 5:6 RE 1:9 2:0 
80 3°2 5:9 1°5 
90 Nok 4-5 

100 3-6 
110 2°5 
120 1:8 
130 0:9 


The following observations are made from the present investigation. 

1. The wing has a maximum well separated from the centre of the 
Rayleigh line in all the cases studied, the separation distance ranging 
from 4 to 6cm?. Such a displacement of the maximum from the 
centre is an important result of the present investigation and it is in 
general agreement with the observation made by BRANDMULLER. 

2. The wing may be divided into two regions: an inner region extend- 
ing to about 20 to 25 cm! from the centre and an outer or extended 
region. The intensity of the wing falls very rapidly in the inner region 
and thereafter falls very gradually. 


3. The fall in intensity in the inner region in the case of CS, is less 
rapid than in C,H, which in turn is less rapid than in CHCl. 

4. The intensity in the inner region increases with increasing aniso- 
tropy. 


* U.P. = Unpolarised incident light. 
L.P. = Linearly polarised incident light. 
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5. The extent of the wing in the case of CS5, Hg and-CHCl: is 
90, 130 and 80 cm™ respectively. | 

6. There is a general diminution in the intensity and extent of the 
wing when polarised incident light is used, presumably due to the weak 
intensity of the incident radiation. 

7. There appears a hump in the photometric record at about 73 wave- 
numbers in the case of CS, and CHCl,. 

8. The wing behaves in the same manner in the two modes of illu- 
mination indicating that the wing is depolarised. 

The liquid mixtures studied are 1. benzene-methanol, 2. benzene- 
ethanol, 3. chlorobenzene-methanol, 4. chlorobenzene-ethanol, 5. ben- 


Fig. 1. Wing accompanying 24047 in Methanol-benzene mixture (25° by Vol. of methanol) 


zene-cyclohexane and 6. acetone-chloroform. Of these, the first four 
belong to the polar-nonpolar system, the fifth is of the nonpolar-non- 
polar type and the sixth is of the polar-polar type. In the first five 
systems, the wing due to one component is many times more intense 
than that of the other and the contribution to the intensity of the wing 
in the mixture due to the weaker wing is therefore negligible. In the last 
system the wings due to both the liquids have practically the same 
intensity so that ina mixture of the two, the contribution to the intensity 
of the wing due to both the liquids is very nearly the same. 


The intensities at different portions of the wing of the mixture have 
been determined relative to the intensity at 5 cm™ in the wing of one 
of the pure liquids after applying the refractive index correction to 
obtain the true intensities from the observed values. These values 
obtained using unpolarised incident light are presented in Table 2. 
The values of refractive indicies for the pure liquids and for the different 
mixtures are given in parentheses. 

The following observations have been made. 


1. In all the cases studied the maximum is shifted from the centre 
of the Rayleigh line, in conformity with the observation made earlier 
in some liquids (Fig. 1). 
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2. SIRKAR has shown that in binary mixtures prepared by dissolving 
certain organic liquids in methyl alcohol, there is an increase in the 


Table 2 


C,H,.+C,H,OH Ba 0 Ccl-+- as 


aes +CH,OH 


is oy Vol. ot CoH, % by Vol. & C,H, Cl 


of by Vol. of C, oH, 


100 fost \\ 50 | 25 oO 
(1:497)|(1:456) (1-419) | (1°387)|(1°3 


100° | 75 SO) 25 O 
(1-497) | (1-451) (1-404) | (1-367) (1-325) 


aa 
75)| (4° 


100 | 75 Oe 2 
(4°517) | (41-472) | (1-426) (1-3 


81400 | 87-7 | 53-0 | 54:6 | 78:3] 100 | 64-1 | 39-3 | 29°8| 57-4] 100 | 85-8| 70-4 | 71-6 | 87-6 
10] 52:5 | 47-1 | 28°5 | 26-4 | 15°31 47-9 | 25-4 | 14-6 | 11-9 | 15°01 47-9 | 41-0 | 33° 5 | 26-6] 7-4 
15| 30-9 | 21-6| 10-6! 7:7| 2:0} 38-0 | 21-6] 13-0 | 10°3| 9-9 | 26-9 21-5 | 13-3 | 10-3] 1:0 
20) 25:4 |15°3| 7:3) 5:4] 4°4] 26:3 | 13:4] 8:8) 5:-7| 4:5 116-6 13-8 | 8-6| 5°9 | 
25117:-4|11:3| 5:4) 4:4 21-9/ 11-9] 80] 4-9] 3°5]120| 10-5] 6:2| 4-4 | 
30) 14:1} 8-8] 4:6] 3-2 | 17°3| 88) 64| 3-4] 2:3]10-0| 7:5] 4:8] 3:3] 

35) 11-2| 7-3] 3-9] 26 15-9| 8-2] 64] 3-4] 2-2] 83] 5-9] 3-9] 2-5] 
40] 10-0) 5-9] 3:3] 2:3 14-8| 8-1] 4-9] 2-9] 1-8] 63] 5-4| 3-2] 2-0| 
45] §8-3') 5-21 3:01) 1-9 12-0| 6:2] 3°9| 2:0] 4:3] 5°5| 4-7] 2-8] 1-7] 
SOL PA) 28 ee 9:3| 5:4) 3-8] 1-9] 4:6| 3-9] 2-4) 1-5} 
601 5:6] 3:8! 2:4] 4-4 WO 34 22 dada 2-7 ScON ate Sal meted 
70] 4-8| 3-3) 2-2] | 4-6 | 2:7| 1-7 | 3-0| 2:5] 1-6] 1-0] 
So] 3-4] 2:2] 1-7 | 3-5] 41-5] 4-4 | 4:8] 4-5 | | 
90] 2:7| 1-8] 2:2 | 1:3 | 
100] 2:4 | | | 1-5 | 1-0 | | 
110] 1-7 | | 1-4 0-9 
Table 2 (Continued) 
C,H,C1+C,H,OH Cie SCRE, CHCl,-++(CH4).CO 
ae : % by Vol. of Cs5H,Cl % by Vol. of C,H, % by Vol. of ‘CHCI, 
joo" | aS le 86 | 25 0 100 75 50 AS Ml 10) 100 | 75 | so y 50 Ne 
(1-517) |(4-480)| (1-439) | (1-400)! (1-360)] (1-497) (1-471) | (1-452) (1-434) |(1-419)] (41-441) | (1-446)| (1-397) |(4- “375)|(4°354 


| 

fe 100. 96-5 | 87-7 | 76:3 100 | 100 /119-3/116- -2)447- 9/114: 
5 47-9 | 43-1 | 44-0 | 366 | 27-0} 31-6 | 35-1) 34-3] 33-3) 3.5% 
| 35-9 | 32:5 | 23-0 | 14:8 | 26-3 | 23-2] 22- 6, 24-1 26: 
5) 29°8 | 24:7 | 17-1] 9°3]19-5| 16-4) 18-0) 17-8] 208: 
aL 6-C 24-2 6:0} 15-5 | 12:4) 12-4) 12-6] 413%) 
S 6 4 20-7 | 4:7 ]12:6| 10-6 10-8 10:5) 12: 
eee 17°2 | 13-2 3-7] 9°8| 84] 8-6) 8-7] 10° 
mee 3: 116:0 | 11:6 3:4] 8:51) 6:9) 7-21) 7eaoe: 
: 3: 3° 114-0] 9:6 2°3| 6:9" 6:0} 6:4) 624) 7m 
& a 2: 8-7 1-8] 62) 5-5] 5:6] 5-4] Ga 
2 Py] ORY. | 62 4:41 4:6} 4:0] 4:3! 4-3) 5p 
or) 2:6) a 5:5 | | | | 

B | 1-2 3-2 2:5| 2:5) 2-9) a7lee 
% 1-0) 2 1:7| 2-0] 2-0] 2-0] 2 

1: 


O 


intensity of the wing in the case of the solution when exposure con- 
ditions are so arranged that the intensity of a vibrational Raman line 
in the case of the solution is the same as in the case of the pure liquid. 


Intensity Studies in Raman Effect. Part II 87 


In this investigation, it has been found 1. there is a diminution in the 
intensity of the wing in the cases of benzene-methanol, benzene-ethanol 
and acetone-chloroform, 2. there is no deviation from proportionality 
to concentration in the cases of chlorobenzene-ethanol and chloro- 
benzene-ethanol and 3. there is an increase in intensity in the case of 
benzene-cyclohexane, after taking into consideration the volume con- 
centration and the refractive index correction. 


From what has been outlined above, the wing may be looked upon 
as consisting of three parts. The first part is the region that starts 
from the centre of the Rayleigh line and extends upto about 6 wave- 
numbers, increasing in intensity and having a maximum at 4 to 6 wave- 
numbers. The second is the inner region covering upto about 20 to 
25 wavenumbers and the third is the outer or extended region. The shift 
of the maximum from the centre but not to the extent expected on the 
basis of the theory of rotational Raman effect, may be due to hindered 
rotation of the heavy molecules of the liquid state. The intensity of 
the inner region is an accordance with the anisotropy of the molecule, 
increasing with increasing anisotropy. It is this region of the wing 
which has shown an increase in intensity upon heating according to 
the observations made by Gross and VuKs and by Bapayya. Therefore 
it may be concluded that the region of the wing extending upto about 
25 wavenumbers is due to rotational Raman effect. 

Regarding the extended region, SIRKAR is of opinion that the origin 
of this part is to be found in the anisotropy and association character 
and not in the oscillations of quasi-crystalline groups. The assumption 
of quasi-crystalline nature of the liquid has been proved to be incorrect 
from his observation that the intensity in the case of the solution has 
increased compared to that in the case of the pure liquid. However, 
in certain cases, the vibrational Raman line may decrease in intensity 
in the solution thus deviating from proportionality to concentration. 
The wing may also decrease but not to the same extent as the vibrational 
line with the result that if the exposure conditions are so arranged as 
to record the vibrational line with equal intensity, the wing may na- 
turally show an increase in intensity. The results of the present investi- 
gation in the mixtures indicate that there is a decrease in some cases. 
In these cases the vibrational Raman lines also show a decrease in 
intensity!” It may be pointed out that the lattice oscillations in the 
case of the crystals are replaced by the wing in the molten state indicat- 
ing that the origin is to be traced in the quasi-crystalline nature of the 
liquid state. Further, the fact that the extend region of the wing is 
also depolarised to the limit may be due to the non-total-symmetrical 


19 KrisHNA PiLLat, M.G.: Thesis, Annamalai University, 1958. 
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oscillations taking place. The effect of temperature on this portion 
of the wing as studied by BAPAyYyA? has also revealed that this portion 
behaves in the same manner as the vibrational lines. Therefore the 


t 
| 


Fig. 2. 1, 2, 3 Ethanol-benzene mixture 50, 75 and 100% by Vol. of ethanol respectively; 
4 Methanol-benzene mixture 25°, by Vol. of Methanol; 5 Chloroform 


occurrence of this part of the wing is to be attributed to the random, 
unquantised and asymmetric oscillations of the quasi-crystalline groups. 


aes 


Fig. 3. Wing accompanying 24358 in Chloroform 


In the case of liquids and liquid mixtures investigated for the study 
of the wing accompanying the Rayleigh line, it has been observed that 
in almost all the cases a line, showing a prominent hump in the photo- 
metric record, has been recorded at about 73 cm (Figs. 2 and 3) igis 
more prominent in the cases where the intensity of wing is rather weak. 
It has been recorded both for 4358 and 4047 excitations and also when 
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different instruments have been used, like the Hilger E 612 and E 495 
spectrographs employed in the present investigation. At it is occurring 
at about the same position in almost all the cases studied, both pure 
liquids and liquid mixtures, in this investigation and in CS,, CHCl, 
and C,)H, recorded by SirkKakR, it is felt that the occurrence of this might 
not be a characteristic property of the substance and not having much 
relationship to the problem of the wing but it may be due to slit width 
effects caused by the extremely narrow slits used both by S1RKAR and 
in this investigation. It has been observed here that as the slit width 
has been increased that line fades out. The fact that such a line has 
not been recorded by the earlier investigators except SIRKAR, might 
perhaps be due to the comparatively wider slits they might have used. 


One of the authors (G. T.) wishes to express his thanks to the Government of 
India for the award of a research scholarship. 
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Kernspektroskopische Untersuchungen 
an Ag—Cd'” und Sb—Te™ 
Von 
EDMUND BoscHITz 
Mit 16 Figuren im Text 


(Eingegangen am 22. September 1958) 


In der vorliegenden Arbeit werden mit Hilfe von Koinzidenzspektren, aufgenommen 
mit einem 100-Kanal-Impulshéhenanalysator und einem Slow-fast-Koinzidenzkreis 
(27 =25-10-%s), die noch ungenitigend gesicherten Energieschemata der Kerne 
Ag-Cd"° und Sb-Te!*4 tiberpriift. Mit ahnlicher apparativer Anordnung (an Stelle 
des 100-Kanal-Analysators Verwendung eines zweiten Einkanalanalysators) 
werden die Winkelkorrelationen von drei Kaskaden gemessen und daraus in dem 
Termschema von Cd!!° dem 1,52 MeV-Niveau Spin 2, bei Te!?4 dem 2,28 MeV- und 
dem 2,70 MeV-Term jeweils der Spin 3 zugeordnet. 


A. Einleitung 


Bei der Analyse kompliziert zusammengesetzter Spektren (beispiels- 
weise den (n, y)-Spektren) ergeben sich nach wie vor groBe Schwierig- 
keiten, da trotz genauer Messungen mit magnetischen Spektrometern 
die Einordnung der Quantenenergien in das Zerfallsschema nicht ohne 
Willkiir ist. Eindeutige Aussagen iiber die Lage der Energieniveaus 
lassen sich durch Koinzidenzmessungen machen. Aus diesem Grunde 
wurde eine Apparatur entwickelt, die bei hoher y-Empfindlichkeit der 
Zahler, gutem spektroskopischen Auflésungsvermégen und _ einer fiir 
Na J (Tl)-Kristalle bestméglichen Koinzidenzauflésung durch koinzidenz- 
spektroskopische — und y-yWinkelkorrelationsmessungen komplizier- 
tere Spektren zu untersuchen gestattet. 

Das MeBprinzip der Koinzidenzspektroskopie ist dabei das Folgende: 

Zwei y-Zahler weisen die von einem Praéparat ausgehenden koinzi- 
dierenden Quanten nach. Der eine Zahler Z, , ,, Auswahlzahler“ genannt, 
wahlt mit Hilfe elektronischer Gerate aus dem von ihm registrierten 
y-Spektrum entweder eine einzige Quantenenergie (differentielle Ein- 
stellung des Einkanalanalysators) oder alle die Energien, die gréfer als 
eine vorgegebene Grenze sind, aus (integrale Einstellung). Der zweite 
Zahler Zs, als ,,Spektroskopierzahler‘‘ bezeichnet, liefert in einem Impuls- 
hohenanalysator nur die Quantenenergien seines Spektrums, die mit den 
im Auswahlkreis aussortierten koinzidieren. Die Gesamtheit dieser im 
Analysator aufgezeichneten Energien wird Koinzidenzspektrum genannt. 
Aus dem Aussehen dieses Koinzidenzspektrums in Abhangigkeit von den 
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zur Koinzidenz zugelassenen y-Linien von Z, lassen sich die Koinzidenz- 
beziehungen im Energieschema ablesen. Wird Z, auf groBe Quanten- 
energien eingestellt, so bleibt fiir Z, nur eine kleinere Gesamtenergie 
und damit ein einfacheres Spektrum iibrig. 

Bei den folgenden Winkelkorrelationsmessungen wird eine Energie- 
auswahl koinzidierender y-Quanten in beiden Zahlern vorgenommen, 
wodurch weitgehend auch dann _ eindeutige Korrelationsmessungen 
moglich werden, wenn mehrere Kaskaden in dem zu untersuchenden 
Termschema vorhanden sind. 


Mit solchen Anordnungen wurden die noch ungeniigend gesicherten 
Anregungsniveaus von Cd! und Te!*4 einer Klaérung unterzogen. 


B. Koinzidenzspektroskopische Messungen 
I. Varianten des Verfahrens und Storeinfliisse 


Entsprechend dem in der Einleitung dargelegten MeBprinzip wird in 
einem Zahler (7,4) eine Auswahl an Quantenenergien getroffen. (Dies 
geschieht durch einen Einkanalanalysator, der bei differentieller Ein- 
stellung nur eine, bei integraler mehrere Quantenenergien oberhalb eines 
festgelegten Diskriminatorniveaus erfaBt). Bei der Analyse eines Spek- 
trums, das mit einem oder mehreren Quanten koinzidiert, ergeben sich 
zwel Moglichkeiten. 

Einmal wird das integral eingestellte Diskriminatorniveau bei den 
groBten Quantenenergien beginnend schrittweise so erniedrigt, daB 
jeweils Quanten mit kleinerer Energie erfaBt werden. Im Koinzidenz- 
spektrum wird dann mit jeder Diskriminatoreinstellung, bei der eine 
neue Koinzidenzlinie in Z,, vom Einkanalanalysator durchgelassen wird, 
eine Veranderung und damit eine Koinzidenzbeziehung ersichtlich. 

Andererseits kann bei differentieller EinsteJung des Einkanal- 
analysators eine Linie nach der anderen im Spektrum des Auswahizahlers 
ausgeblendet und die zugehérigen Koinzidenzspektren im Impulshéhen- 
analysator nachgewiesen werden. 

Beide Méglichkeiten wurden untersucht; die erste aber als besser 
festgestellt, da bei integraler Durchlassigkeit des Diskriminators die Zahl 
der zugelassenen Quantenenergien eindeutig festhegt, bei der zweiten 
Methode hingegen mit jeder Kanaleinstellung auch Impulse gezahlt wer- 
den, die vom Compton-Effekt energiereicherer Quanten herrithren und 
undefinierte Beitrage nicht gewiinschter Energien liefern. Da bei groBen 
Na J (Tl)-Szintillationskristallen die Photolinien gegentiber dem Compton- 
Untergrund starker ausgepragt sind — wie im nachsten Abschnitt be- 
griindet wird —, ist bei Verwendung solcher auch die zweite Methode 


anwendbar. 
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Besteht das zu untersuchende Spektrum aus wenigen gut trennbaren 
Linien, so ist eine Koinzidenzaussage leicht zu treffen. Setzt sich das 
Spektrum aus vielen Linien zusammen, so wird unter Umstanden eine 
Analyse sehr schwierig. In Fallen, wo Quantenenergien so wenig von- 
einander verschieden sind, daB mit einem Szintillationszahler die Auf- 
lésung nicht mehr gelingt (vgl. Cd"), die Intensitaten aber von der 
gleichen GréBenordnung sind, kénnen bei vorsichtiger integraler Ab- 
tastung des Spektrums im Auswahlzahler aus der resultierenden Ver- 
anderung der Linienform im Spektrum von Z, eindeutige Aussagen tiber 
einzelIne Quanten méglich sein. Die Notwendigkeit einer zuverlassigen, 
stabilen Apparatur sei in diesem Zusammenhang hervorgehoben. 

An Storeinfliissen bei den Messungen sind zu nennen: 

a) Stérende Koinzidenzen durch Compton-Streustrahlung von 
Zahler zu Zahler. — Giinstigerweise liegt die Energie der Streuquanten 
in dem Energiebereich <0,3 MeV. Das ist bei der vorhandenen Einstel- 
lung der Koinzidenzstufe ohnehin die unterste Grenze fiir die Messung 
kleiner Energien. Durch vorhandene Bleikappen auf den Zahlern wurde 
der EinfluB der Streuquanten stark vermindert. 

b) Unangenehmer und bei groBen Raumwinkeln zu _ erheblichen 
Storungen AnlaB gebend ist eine andere Erscheinung, die besonders bei 
angeregten Kernen mit mehreren Kaskaden hervortritt. Angenommen, 
das integrale Diskriminatorniveau des Einkanalanalysators seiso gewahlt, 
daB nur Quantenenergien gréBer als E im Auswahlzahler zugelassen 
werden. Existiert in dem Termschema neben der zu untersuchenden 
Kaskade noch eine konkurierende Drei- oder Mehrfachkaskade mit groBer 
Intensitat, so kénnen mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit zwei 
Quanten dieser Kaskade in den Auswahlzahler gelangen. Ist ihre Ener- 
giesumme gr6Ber als E, so wird im Einkanalanalysator ihre Summe falsch- 
licherweise als Koinzidenzquant registriert, wodurch im Koinzidenz- 
spektrum das dritte Quant dieser Kaskade nachgewiesen wird. Abhilfe 
kann, wie es hier geschehen ist, nur durch Verkleinerung des Raum- 
winkels geschaffen werden. 


II. Einzelherten zur Entwicklung der Apparatur 

Fir den Aufbau der gesamten Anordnung waren drei Gesichtspunkte 
wesentlich. 

1. Hochempfindliche Nachweisgerite. Bei der Wahl der y-Strahlungs- 
dedektoren sollte die Forderung nach hoher Ansprechwahrscheinlichkeit 
mit der eines guten spektroskopischen Auflésungsvermégens vereint 
werden. 

2. Schnelle Koinzidenz. Um das Verhialtnis der zufalligen zu den 
echten Koinzidenzen klein zu halten, ist bei Verwendung gr6éBerer 
Praparatstarken gutes Koinzidenzauflésungsvermogen ndtig. 
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3. Gute Stabilitdt. In vielen Fallen lassen sich lange MeBzeiten (viele 
Stunden) nicht vermeiden, so daB eine hohe Stabilitat der Anordnung 
verlangt werden muB. 


Um die in Punkt 1. gestellten Forderungen zu erfiillen, wurden 
NaJ(Tl)-Kristalle in Verbindung mit Photomultipliern als Nachweis- 
gerate fiir die y-Strahlung benutzt. Wie die Erfahrung zeigt, sind fir 
ein gutes spektroskopisches Auflésungsvermégen groBe Kristalle giin- 
stig. Bei diesen ist die Wahrscheinlichkeit, daB Streuquanten vom 
Compton-Effekt oder Vernichtungsquanten von der Paarbildung den 
Kristall verlassen, gering, wodurch auch bei Compton-Effekt und Paar- 
bildung die gesamte Quantenenergie an den Kristall abgegeben und damit 
die Photolinie verstarkt wird. Allerdings erhéht sich durch das groBe 
Zahlvolumen auch der Nulleffekt betrachtlich. Das kann jedoch durch 
Bleikappen auf den Kristallen weitgehend verhindert werden. Der zum 
Spektroskopieren verwendete Kristall hat hier die GréBe von 5 cm @ x 
6 cm, der zum Nachweis der koinzidierenden Quanten 4cm @ x 2,5 cm. 
Das Auflésungsvermégen betragt bei der Cs!%7-y-Strahlung fiir die Kri- 
stalle etwa 10% bzw. 20%. 


Da die Multipher fiir ,,schnelle“‘ Koinzidenzstufen verwendet werden, 
ist ein scharfer zeitlicher Einsatz der Impulse nétig. Weiter ist es giin- 
stig, schon iiber einen kleineren Arbeitswiderstand (z.B. Ry =20 kQ) 
Impulsgr6Ben von etwa 50 V oder mehr zu erreichen, weil dann ein 
Begrenzer (,,limiter’’) ohne zwischengeschaltete ,,schnelle“ Verstarker 
verwendet werden kann. Die Type RCA 6810 hat die gewiinschte Eigen- 
schaft und wurde deshalb benutzt. 


Hinsichtlich der Koinzidenzstufe fiihrten die Erfahrungen itiber 
,langsame“ Rossi-Stufen! mit einer Aufldsungszeit von 27)=5- 1077s 
und die Entwicklung einer Koinzidenzstufe, bestehend aus EFP 60- 
Impulsformen? in Verbindung mit einer 6 BN 6-Koinzidenzstufe mit 
2T,=5-10 8s, schlieBlich zu einer Schaltung ahnlich der von BELL u. 
Mitarb.?. Bei den Experimenten mit den zuerst genannten Stufen wurde 
die Méglichkeit untersucht, ohne ,,fast-slow‘‘-Anordnung mit Impulsen 
aus NaJ(Tl)-Zahlern (Anstiegszeit T=3-107s) eine Auflésungszeit 
besser als 27,=1077s zu erhalten. Dazu wurde ein ,,slow-fast“-Kreis 
(Prinzip von STANFORD und PIEPER‘) in Gang gesetzt, doch ergaben die 
Versuche, daB die Stabilitat der Koinzidenzrate iiber langere Zeit nicht 
gewahrleistet ist. In der Entscheidung, einen , fast-slow‘‘-Kreis mit 


1 E_more, W., u. M. Sanps: Electronics Experimental Techniques: McGraw- 
Hill Book Comp. 1949. 

2 WeLLs, F.H.: Nucleonics 10, 28 (1952). 

3 BELL, R.F., R.L. Granam u. H.E. Petscu: Canad. J. Phys. 30, 35 (1952). 

4 STANFORD, G., u. G. PIEPER: Rev. Sci. Instrum. 26, 847 (1955). 
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einer ,,schnellen‘‘ Stufe nach GARWIN® oder BELL? anzufertigen, wurde 
wegen der gréBeren Einfachheit und Betriebssicherheit letztere vorge- _ 
zogen. 

Die der Koinzidenzstufe angebotenen Impulse werden auf folgende 
Weise hergestellt : 


Die von dem Multiplier am Anodenwiderstand erzeugten Spannungs- 
impulse, die bei der 14-stufigen Type RCA 6810 bei NaJ (Tl) und einer 
Quantenenergie von 0,5 MeV etwa 50 V betragen, sperren bereits mit 
dem ersten Anstieg (in einer Zeit ~10 mys) eine Verstarkerréhre hoher 
Steilheit. Das Ergebnis an der Anode dieses Impulsbegrenzers (R6hren- 
type E 180 F) ist ein Rechteckimpuls mit einer Anstiegszeit von etwa 
10 mus und einer Lange von 2 bis 5 us. Diese Impulse werden am Ein- 
gang der Koinzidenzstufe bei dem Uberlagern durch eine Verzégerungs- 
leitung auf 10 bis 20 mus beschnitten (,,delayline-clipping“’). Die gut 
erreichbare Auflésungszeit betragt gemaB der Halbwertsbreite der | 
Auflésungskurve 2T, =12,5-10%s. Zum Erreichen sehr guter Stabilitat | 
der Zahlrate wurde bei einigen Messungen das Auflésungsvermégen be- jf} 
wuBt auf 27, =25 - 10-°s verschlechtert. 


Der ,,langsame“‘ Kreis besteht aus Phasenumkehrstufen, Linearver- 
starkern, Einkanalanalysatoren, ,,langsamen‘* Koinzidenzstufen, einem 
linearen ,,gate“’ und einem 100-Kanal-Impulshéhenanalysator der Firma 
SUNVIC. 


Linearverstarker und Einkanalanalysatoren wurden entsprechend 
den von Ripi (USA) kommerziell erhaltlichen Typen selbst angefertigt, 
wobei Abanderungen in der Koinzidenzschaltung vorgenommen wurden. 
Der ,,langsame“ Koinzidenzkreis besteht aus einer Rossi-Stufe mit einem 
Auflésungsvermégen von etwa 5 us. 


Wie man dem Blockschaltbild in Fig. 1 entnimmt, braucht man zur 


Koinzidenzspektroskopie ein lineares ,,gate“‘. Bei den unten angegebenen 
Messungen wurde mit gutem Erfolg das im 100-Kanalanalysator einge- 
baute ,,gate“ benutzt. 


Das Koinzidenzspektrum kann auf verschiedene Weise registriert 
werden: 


a) Durch einen Einkanalanalysator. Das ist eine mithsame Methode 
und wird nur dort angewendet, wo ein Mehrkanalanalysator nicht zur 
Verfiigung steht. 


b) Photographisch, durch Graukeilspektroskopie am Oszillographen- 
schirm. Diese Methode, durch geringen Aufwand ausgezeichnet, eignet 
sich iiberall dort gut, wo die genaue Kenntnis der Intensitatsverteilung 


5 Garwin, R.: Rev. Sci. Instrum. 24, 618 (1953). 
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nicht erforderlich ist, ist deshalb aber gerade bei der Untersuchung 
komplizierterer Spektren ungeeignet. Die mangelnde Stabilitat des 
Spektrometers ist ein zusitzlicher Nachteil. Nach eigenen Erfahrungen 
blieb eine Apparatur, bestehend aus einem Philips-Oszillographen, stabi- 
lisierter Nachbeschleunigungsspannung, stabilisierter Helltastung in 
einem Raum mit konstanter Temperatur nicht linger als 1 bis 2 Std 
auf etwa 2% konstant. 


c) Als entschieden beste Méglichkeit wurde hier der erwahnte 100- 
Kanalanalysator eingesetzt, mit dem alle in dieser Arbeit angegebenen 
Spektren des Zahlers Zs; registriert wurden. 


Die Forderung nach hoher Stabilitat der Gesamtanordnung ist von 
groBer Bedeutung. Um eine 1 %ige Konstanz der Gesamtapparatur (das 
erfordert eine Konstanz auf promille bei Einzelgeraten) zu sichern, wur- 
den die Heizspannungen aller Réhren magnetisch, die Anodenspannun- 
gen in den Einkanalanalysatoren doppelt magnetisch, im Multiplier, in 
den Umkehrstufen sowie bei der Koinzidenzstufe elektronisch stabilisiert. 
Da Temperaturanderungen von wenigen Grad Celsius die Messungen 
merkbar beeinflussen, wurde die Raumtemperatur auf +1% C konstant 
gehalten. Durch Kontrollmessungen (Aufnahme von Eichspektren und 
Impulszahlung an kritischen Stellen) in kiirzeren Zeitabstanden wurde 
die Konstanz gepriift. 


Wichtig bei spektroskopischen Untersuchungen ist die Linearitat. 
Bei der vorliegenden Anordnung ist sie in dem Energiegebiet bis 2 MeV 
gegeben. Sehr st6rend auf die Linearitat wirken sich im Multiplier und 
Einkanalanalysator infolge zu groBer Intensitat Summationsimpulse 
aus (,,pile up“). Durch geniigend kleine Praparatstarken lieB sich dieser 
Einflu8 klein halten. 


III. Beschreibung der Anordnung zur Koinzdenzmessung 


In der Fig. 4 ist das Blockschaltbild des gesamten_ ,,fast-slow’’- 
Koinzidenzspektrometers zu ersehen. Wahrend die ,,schnelle“ Koinzi- 
denzstufe alle innerhalb der Auflésungszeit 27) = 25-10 s emittierten 
Quanten registriert, wird iiber Auswahlzahler, Verstaérker 1 und Ein- 
kanalanalysator 1 eine oder mehrere Energien durch differentielle oder 
integrale Einstellung ausgewahlt. Geniigt ein Koinzidenzquant dieser 
Energiesortierung, wahrend das zugehorige zweite im Zahler Zs nach- 
gewiesen wird, so spricht tiber die ,schnelle‘‘ nun auch die ,,langsame“ 
Koinzidenzstufe an. Sie 6ffnet das Tor (,,gate“) zur Aufnahme des 
zweiten Quants im Mehrkanalanalysator. Um zeitliche Verzégerungen 
der einzelnen elektronischen Einheiten auszugleichen, miissen an zwei 
Stellen Verzogerungsleitungen (Type HH 2500) eingeschaltet werden. 
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Die Zahl der zufalligen Koinzidenzen, die durch Einsetzen einer Verzoge- i | 
rungsleitung (Tyerssgerung = 5 * ZAutiésung) bestimmt wurde, ist bei den ff 
verwendeten Praparatstarken — etwa 100 uC — kleiner als 10% der 
echten und wurde summarisch beriicksichtigt. 


Fig. 1. Blockschaltbild zur Koinzidenzspektroskopie. Z4 Auswahlzahler; Zs Spektroskopierzahler; L.V. 

Linearverstarker; E.K.A. Einkanalanalysator; S.K. schnelle Koinzidenz; L.K. langsame Koinzidenz; L.G. 

lineares gate; J.H.A. Impulshéhenanalysator; U Umkehrstufe; B Begrenzerstufe; V.L. Verzogerungsleitung ; 
P Praparat 


IV. Koinzidenzmessungen an Ag—Cd° 


Mit dem Zerfall von Ag!° beschaftigten sich zunachst die Autoren ®®. 
Die recht groben Messungen lieBen auf ein komplexes B- und y-Spektrum 
schlieBen. Mit Hilfe eines Linsenspektrometers gelangen SIEGBAHN!° 
die ersten zuverlassigen Messungen. Aus den erhaltenen f- und y-Ener- | 
gien schlug er unter Beriicksichtigung der abgeschatzten Intensitaten | 
ein Zerfallschema vor. Mit ahnlicher MeBmethode fanden Cork u. Mit- | 
arb. nicht weniger als 18 y-Energien, die sich erfreulich gut in das 
Schema von SIEGBAHN eingliedern lieBen. An weiteren Messungen an 
Ag! durchgefiihrt mit magnetischen Spektrometern, seien die von 
GooprRIcH!, THOMAS, WHITAKER und PEAcocK® und DzZHELEPOW und 


§ DeutscH, M., A. Roperts u. L. Ettiotr: Phys. Rev. 61, 389 (1942). 

‘ Deutsen, Me: Phys, Rev. 72, 527 (1947): 

BUIVALE, Weyl ken VILKINGON biivs seven Lema odnn (Oda 

§ Cork, J., R. SHREFFLER u. C. FowLer: Phys. Rev. 74, 1657 (1948). 

10 SIEGBAHN, K.: Phys. Rev. 77, 233 (1950). 

11 Cork, J.. W. RUTLEDGE, C. Branyan, A. STODDARD, W. CHILDS u. j. Lg 
Branc: Phys. Rev. 80, 286 (1950). 

12 GoopricH, M.: Phys. Rev. 82, 759 (1951). 

138 THomas, R.F., W.A. WHITACKER u. C.L. Peacock: Bull. Amer. Phys. Soc., 
Ser: IP 1, 86 (1956): 
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Hoinov"* erwahnt, wobei nur bei letzteren genauere Intensitaétsabschat- 
zungen angegeben werden. Es liegen zwar noch einige y-y-Koinzidenz- 
messungen mit der iiblichen Zahlrohrtechnik vor?,t916 <doch sind die 
Ergebnisse wegen der Komplexitat des B- und y-Spektrums zweifelhaft. 
JOHANNSON und ALmguist* versuchten eine Zuordnung zu treffen, doch 
erlauben die Ergebnisse keine sichere Bestatigung des Niveauschemas 
vom. *°. 


Ag" —ca 10 


@uantenenergieé 


Fig. 2. Ausschnitt aus dem Gesamt y-Spektrum. Vergleichsspektrum Na®?. Bei dieser und den folgenden 
Figuren tiber Spektren ist der Nullpunkt unterdriickt 


Bei den eigenen Messungen an Ag! dienten als Praparat etwa200u.C 
AgNO? (fliissig), aus aktiviertem metallischen Silber hergestellt. Unter 
Abschalten des Koinzidenzzweiges in Fig. 1 wurde mit dem Spektro- 
skopierzahler allein das Gesamtspektrum von Fig. 2 erhalten. Deutlich 
sind drei Linien in den Energiebereichen um 0,7 MeV, 0,9 MeV und 
41,4 MeV mit den Halbwertsbreiten von 14, 12 und 10,5 % wahrzunehmen. 
Aus dem Vergleich dieser mit der Halbwertsbreiten ,,monochromati- 
scher“ Strahlung (Na?*) muB man schleBen, daB bei dem Aufbau der 


einzelnen Linien im Ag!°-Spektrum je zwei oder mehr Quantenenergien 


14 DZELEPOW, B.S., u. Yu. V. H6LNov: Nuovo Cim. 3, Suppl. 1, 49 (1956). 
15 Fu-CHuNn Yu, Linc-SHEN CHENG u. J.D. KursBartov: Phys. Rev. 75, 1287 


(1949). 
16 MAIENSCHEIN, F., u. J. MEEM: Phys, Rev. 76. 899 (1949). 
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beteiligt sind. Den Intensitaétsangaben von!0,4.14 ist zu entnehmen, J 
daB diese verbreiterten Linien den folgenden sechs Quantenenergien f] 
paarweise entsprechen : | 
0,66 und 0,76 MeV/0,88 und 0,94 MeV/1,40 und 1,50 MeV. 
Dabei ist nicht ausgeschlossen, da noch andere intensitatsarmere | 
Energien am Aufbau des Spektrums teilhaben. 
Durch eine Koinzidenzmessung ohne Energiediskriminierung (g in | 
Fig. 3) wird zunachst die Frage nach der Gesamtzahl vorhandener ff 


Koinzidenzen beantwortet. Das resultierende Koinzidenzspektrum ist ff 


in Fig. 4G zu sehen. Man erkennt, daB alle Quantenenergien koinzidie- | 
ren. Das bedeutet, daB alle in Fig. 2 gemessenen Quantenenergien an | 
Kaskadeniibergangen beteiligt sind. Wie bereits oben begriindet, wurde | 
zur weiteren Analyse eine schrittweise integrale Einstellung des Einkanal- 
analysators dem Ausblenden vorgezogen. Wiederholtes Herabsetzen des 
diskriminierenden Niveaus im Diskriminator des ,,Auswahlkreises“ lie 
nun ein Koinzidenzspektrum nach dem anderen am 100-Kanalanalysator | 
beobachten. Den Einstellungen a—f in Fig. 3 entsprechend, ergeben sich 
die Koinzidenzspektren A bis F in Fig. 4—6. Da durch das Zusammen- 
fallen zweier Linien zu einer breiteren die Koinzidenzbeziehungen nur 
aus der Anderung der Linienform im Koinzidenzspektrum beobachtet 
werden kénnen, wurde zum besseren Erkennen das Spektrum gespreizt, 
d.h. die Impulse im 100-Kanalanalysator hoher verstarkt und durch 
eine grOBere Vorspannung der untere Teil des Spektrums abgeschnitten. 

Im Spektrum 4 stellt man eine Doppellinie, bestehend aus 0,66 und 
0,76 MeV fest. Merkwiirdig wirken die Uberhéhungen bei 0,66 und 
0,94 MeV. Weiter unten wird dieses als Stéreffekt erklart. Im Spek- 
trum B (Fig. 4, gema8 Einstellung 0 in Fig. 3) wird die Andeutung bei 
0,94 MeV zur ausgepragten Linie. Aus einem Vergleich mit dem Koinzi- 
denzspektrum aller beteiligten Quanten ersieht man deutlich (G in 
Fig. 4), daB sie der Quantenenergie von 0,88 MeV entspricht. Daneben 
tritt die 0,66 MeV-Linie starker auf. In C (Fig. 5) ist keine neue auBer 
den bisherigen Linien zu sehen, die Intensitat ist aber gréBer geworden. 
Erst in D verandert sich das Spektrum wieder wesentlich. Zu der 
0,88 MeV-Linie tritt die von 0,92 MeV hinzu. Gleichzeitig erscheint bei 
1,40 MeV eine Linie. Bei E wird diese breiter, da zu einem bestimmten 
Intensitatsanteil auch die 1,50 MeV-Linie beitragt. Kurve F in Fig. 6 
hefert schlieBlich wieder das Koinzidenzspektrum G (Fig. 4). 

Die geschilderten Tatsachen fiihren zwangslaufig zu folgender Er- 
klarung: 

Bei A kénnen nur die Quanten im Spektrum auftreten, die mit 
denen von 1,50 MeV (Kinstellung a) gleichzeitig emittiert werden. Es 
sind das die Energien 0,66 und 0,76 MeV. Bei B gelangt in den Auswahl- 
zahler Z, (Einstellung b) auch die Strahlung von 1,40 MeV. Sichtbar 


Untersuchungen an Ag—Cd!° und Sb—Tel?4 


094 MeV 


rel. Intensitat 


Ag" —¢q 


140-150 


Quanienenergie 


Fig. 3. Ausschnitt aus dem Spektrum des Auswahlzablers 7 4 


S 


rel. Intensitat 


66 +076 MeV-Linien 


088 MeV 


eat 


Ag" —Cd 110 


Quantenenergie 
Fig. 4. Ausschnitt aus dem Koinzidenzspektrum A, B und G 


if 


99 


100 E. BoScHITZ: 


_— 066 +076 
Me V-Lin/en 


Ag" —Cd 110 


4 
& 
e 
& 
Ss 
8 ie 
Vv" 
\ 
740 150MeV 
i" set 
\ om. 
No MO ody, 
or sec Be 


Quantenenergie 


Fig. 5. Ausschnitt aus den Koinzidenzspektren C, D und E 


| 066 + 076 MeV 


Ag 110__ ag 110 


G88 +094 


rel. Intensitat 


140 150 MeV 


Quantenenergie 


Fig. 6, Ausschnitt aus dem Koinzidenzspektrum F 
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werden als Koinzidenzquanten 0,88 und 0,66 MeV. Das bedeutet, daB 
1,40 mit 0,88 MeV und 0,66 MeV in Koinzidenz ist. Liegt das Diskrimi- 
natorniveau unterhalb 0,94 MeV (Einstellung c), so heiBt das Ergebnis 
in C, daB die 0,94 MeV-Strahlung weder mit 1,40 MeV noch mit 1,50 MeV, 
sondern nur mit 0,88 und 0,66 MeV koinzidiert. Aus D wird klar, daB 
0,88 MeV-Quanten gleichzeitig mit solchen von 0,94 und 1,40 MeV emit- 
tiert werden, wohingegen G die Koinzidenz von 0,76 mit 1,50 MeV be- 
weist. Aus der rund fiinfmal starkeren Intensitat mit der das Koinzidenz- 
spektrum F im Mehrkanalanalysator erscheint, folgt schliissig, daB alle 
Linien mit 0,66 MeV in Koinzidenz sind. 
Miihelos 1aBt sich nun das Niveauschema des 
Cd"0-Kerns angeben (vgl. Fig. 7). Bei Betrach- 
tung des Niveauschemas ist eine Erklarung 
der merkwiirdigen Linienstruktur bei A (vgl. 
Fig. 4) leicht zu geben. Die Uberhéhung bei 
0,66 MeV und die angedeutete Linie bei 
0,94 MeV kommt durch die oben erwahnten 
Summationskoinzidenzen zustande. Da beieiner 
Diskriminatorstellung @ (unterhalb 1,50 MeV) 
jede Kombination zweier Quanten der links- 2 
gezeichneten konkurrierenden Kaskade das 
eingestellte Niveau tiberschreiten kann, wirdbei 0 
qualitativer Abschatzung aus den Intensitaten Bice a iGumechemarvour Can 
und einem Raumwinkel 42/100, wie er vom 

Auswahlzahler ausgeniitzt wurde, ein StéreinfluB von etwa 10% er- 
mittelt. Eine genaue Berechnung des Effekts laBt sich kaum durchfihren, 
da die Intensitatsangaben der einzelnen Energien nicht genau genug 
sind, und die Nachweiswahrscheinlichkeit der Zahler fiir die einzelnen 
Quantenenergien bei bestimmter Geometrie bekannt sein miiBte. 


Cd 110 


292 MeV 


248 


066 


V. Koinzidenzmessungen an Sb—Tei*4 


Erste Untersuchungen an Sb!*417.18 jm Jahre 1948 zeigten die An- 
wesenheit eines komplexen £-Spektrums und eine Anzahl von y-Ener- 
gien. Das y-Spektrum wurde in den letzten Jahren naher untersucht; 
von LANGER u. Mitarb.!® mit einem magnetischen Spektrometer, von 
LazAR29 mit einem Einkristallspektrometer. Die neuesten sehr genauen 
spektroskopischen Messungen mit magnetischen Spektrometern legen 


17 Coox, C.S., u. L.M. Lancer: Phys. Rev. 73, 1149 (1948). 

18 MitcHELL, A.C.E., B.D. KERN u. D. J. ZAFFARANO: Phys. Rev. 73, 1142 
(1948). 

19 LANGER, L., N. Lazar u. R. Morrat: Phys. Rev. 91, 538 (1953). 

20 Lazar, N.: Phys. Rev. 95, 293 (1954). 
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von DZELEPOW23 vor. Koinzidenzuntersuchungen wurden von LANGER 
u. Mitarb.!9 mit zwei Einkanalanalysatoren, von LANGER und STARNER2!, | 
von Lu, KELLY, WIEDENBECK?? mit der Summationsmethode und von | 
JOHANNSON und ALMQUIST mit einem Koinzidenzspektrometer durch- | 
gefiihrt 4. i 

Man entnimmt der Literatur, daB — vor allem von? — gute Ergeb- 1 |) 
nisse iiber Anzahl, GréBe und Intensitat der vorhandenen Quanten- | | 


rel. Intensitat 


Quantenenergie 


Fig. 8. Ausschnitt aus dem Gesamtspektrum 


energien vorliegen, die Koinzidenzmessungen?:?!;?4 jedoch methodisch 
bedingt oder auf Grund ungeniigender Apparaturen vielfach recht un- 
sicher sind. Es wurde deshalb fiir notwendig erachtet, mit einer besseren 
Apparatur zuverlassigere Koinzidenzmessungen zu machen. 


Zur Gewinnung einer Ubersicht iiber die Zahl der auflésbaren Linien 
wurde wieder das Gesamtspektrum aufgenommen (Gerate zur Energie- 
auswahl in Fig. 1 ausgeschaltet). Siehe Fig. 8. Nach Eichung des Spek- 

21 LANGER, L., u. J. STARNER: Phys. Rev. 93, 253 (1954). 

6 Lu, D., W. Kerty u. M.L. WIEDENBECK: Phys. Rev. 95, 1533 (1954). 

23 DZELEPOW, B.S.: Nuclear Phys. 2, 408 (1956). 

#4 JOHANNSON, S., u. S. Armguist: Ark. Fysik 5, 427 (1952). 
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trometers mit Na®, Cs187, Co8® werden im Spektrum folgende Energien 
identifiziert : 

0,6 MeV (0,60 MeV 

0,7 MeV (0,72 MeV 
1,0 MeV (0,96 MeV 
1,4 MeV (1,36 MeV 
1,7 MeV (1,68 MeV) 
2,0 MeV (2,10 MeV 


Die in Klammern neben den eigenen Werten angefiigten genaueren 
Energieangaben sind der Arbeit?’ entnommen. Die Linie, entsprechend 
einer Energie von 0,64 MeV, kann we- 
gen zu geringem Auflésungsvermégen 
von der intensitatsstarkeren 0,60 MeV 
nicht getrennt werden. Die Verbreite- 
rung der 1,4 MeV-Linie ist nach den 
Messungen von? durch das Zusammen- 
fallen der Energien 1,33 MeV, 1,37 MeV 
und 1,44 MeV hervorgerufen, die gréBen- Sp 4 iATo 124 
ordnungsmaBig gleiche Intensitat ha- 
ben. Die Linien« und # unterhalb von 
0,60 MeV riihren von Riickstreuquanten 
unter 180° und vom Compton-Effekt der 
intensitatsstarken 0,60 MeV-Linie her. 


Um die Frage zu _ beantworten, 
welche von den im Gesamtspektrum 
erscheinenden Energien in irgendeiner 
Koinzidenzbeziehung zueinander ste- 
hen, wird wie bei Ag!° der Einkanal- 
analysator 1 so eingestellt, daB alle 
Quanten im Auswahlzahler Z, zur 
Koinzidenz beitragen k6nnen (Ein- Be eaten a ee 
stellung / in Fig. 9). Das resultierende Auswahlzhlers Z4 
Koinzidenzspektrum F (vgl. Fig. 10) 
14Bt aus der Ubereinstimmung mit dem Gesamtspektrum (vgl. Fig. 8) 
erkennen, da8 alle aufgefiihrten Energien auf irgendeine Weise koin- 
zidieren. GemaiB dem in Fig. 9 aufgezeichneten Spektrum des Aus- 
wahizahlers werden nacheinander die Diskriminatoreinstellungen a bis e 
benutzt. Aus den zugehdrigen Koinzidenzspektren A bis EF ist folgen- 
des zu entnehmen: Bei Spektrum 4 tragt nur die 2,10 MeV-Linie 
zur Koinzidenz bei. Als Ergebnis ist im Koinzidenzspektrum die 
dazu koinzidente Linie von 0,60 MeV zu sehen. Bei B gelangen auch 


rel. Intensitat 


Quantenenergle 
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SS 5 
06 MeV-Linie 


Sb 124 Te 124 


rel. Intensitat 


Quantenenergie 


Fig. 10. Ausschnitt aus den Koinzidenzspektren 4, B und F; MefBzeit bei A 10 Std, bei B 3 Std 


Sh 124 _ Te 2 


rel. Intensitat 


Quantenenergle 


Fig. 11. Ausschnitt aus den Koinzidenzspektren C und D 
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Quantenenergien von 1,63 MeV im Auswahlkreis zur Registrierung 
(vgl. 5 in Fig. 9). Man erkennt wieder nur die 0,60 MeV-Linie, diesmal 


Gp te Te 124 


rel. Intensitat 


Quantenenergle 


Fig. 12. Ausschnitt aus dem Koinzidenzspektrum E 


aber intensitatsstarker. Eine Abschatzung zeigt, daB dieses Anwachsen 
nicht von der bei Diskriminatorstellung } iiber den Compton-Effekt 
erhaltenen gréBeren Zahl von 2,10 MeV- ie 
Quanten  herrithrt, sondern  tatsachlich Te 

von der 1,68 MeV-Strahlung. Im Spek- % 
trum C (vgl. Fig. 11) ist wiederum keine , 
neue Linie zu erkennen, also sind auch 


die 1,36 MeV-Quanten nur mit denen 496 
von 0,60 MeV in Koinzidenz. Erst im 
Spektrum D tritt bei 0,72 MeV eine Linie 132 
— zwar nur schwach, aber sicher — auf, 
d.h. die in Stellungd zusdatzlich registrier- P ae 
ten Quanten von 0,96 MeV sind mit denen d 
von 0,72 MeV in Koinzidenz. Ab Einstel- 

0 


fine) in Big. 9. treten wieder alle Limien “4.4... Bak 
ee, ; Fig. 13. Termschema von Te; aus- 
auf (Spektrum 18, a0 Fig. AD); Durch das gezogene Linien gemaB Vorschlag 
js ¥ Ese : y von *°; gestrichelte Linien nach 
Erscheinen der 0,96 MeV-Linie im Spek- eigenen Messungen zugeordnet 
trum £ wird bewiesen, daB diese nicht nur 
(nach D) mit 0,72 MeV, sondern auch mit der 0,60 MeV-Strah- 


lung koinzidiert. (Tripelkaskade 0,60 ,0,72, 0,96 MeV.) 
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Aus diesen Beobachtungen ergeben sich eindeutig die Koinzidenz-| 
zuordnungen folgender Quanten: 


0,60 MeV koinzidiert mit 2,10 MeV 

0,60 MeV koinzidiert mit 1,68 MeV 

0,60 MeV koinzidiert mit 1,36 MeV 

0,60 MeV koinzidiert mit 0,72 MeV und 0,96 MeV. |, 
Unentschieden bleibt mit dieser Methode die Zuordnung der 0,64 MeV- | 
Quanten. Die vorliegenden Messungen in Verbindung mit*’ sichern die 
Richtigkeit des bislang vermuteten Termschemas von! Fig. 13. Neu 
eingeordnet werden die beiden Energien 0,96 und 1,36 MeV. 


C. Messung von Winkelkorrelationen 
I. Aufbau der Apparatur ber Winkelkorrelationsmessungen 


Die Apparatur (Fig. 14) besteht im wesentlichen aus denselben J 
Bestandteilen wie sie bei der Anordnung zur Koinzidenzspektroskopie jf 


Fig. 14. Blockschaltbild der Anordnung zur Messung von y-y-Winkelkorrelationen; Z.G. Zahlgerat; sonstige | 
Bezeichnungen wie Fig. 1 
verwendet wurden. An Stelle des linearen gates und des 100-Kanal- 
analysators tritt jetzt ein zweiter Einkanalanalysator sowie eine zweite | 
langsame Koinzidenzstufe. Als ,,fast-slow‘‘-Koinzidenzen registriert das 
Zahlwerk nur solche Impulse, die erzeugt werden, indem zwei y-Quanten | 
nicht nur gleichzeitig (das bedeutet Ansprechen der schnellen Koinzi- 
denz), sondern auch der Impulshéhen-Auslese jedes Einkanalkreises 
gentigend (d.h. Ansprechen der langsamen Koinzidenzstufen) von den 
Zahlern nachgewiesen werden. Neben der Messung der eigentlichen 
Koinzidenzrate dienten weitere Zahlgerate (teils mit Zeitdrucker) an 
verschiedenen Stellen der Apparatur zu Kontrollmessungen. Das Zahlen 
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der Einzelraten in den beiden langsamen Kandlen erwies sich als un- 
notig, da die Apparatur tiber Tage (in einem Raum mit konstanter 
Temperatur) auf etwa 1% stabil blieb. Die gestrichelt eingezeichnete 
Verzogerungsleitung (Z;=6-10-%s) wurde zu der Bestimmung der zu- 
falligen Koinzidenzen eingeschaltet. 

Um eine fehlerfreie Messung zu gewahrleisten, wurden folgende Még- 
lichkeiten einer Stérung untersucht und beseitigt: 

1. Einjliisse durch Streuquanten bzw. Vernichtungsstrahlung. Beide 
Einfliisse lassen sich durch Anbringen von Bleikappen an den Zahler- 
kristallen und geeignete Diskriminierung bei den Einkanalanalysatoren 
beseitigen. Eine Kontrollmessung, auf die Sorgfalt gelegt wurde, war 
die Priifung der Koinzidenzraten bei den Winkeln 0 =45° und ABI 
womit angezeigt wird, daB die eben beschriebenen Stéreffekte ohne 
EinfluB sind. 

2. Schlechte Zentrierung des Priéparates. Da bereits kleine Abweichun- 
gen von einer exakten Zentrierung Anisotropien vortauschen kénnen, 
wurde Praparat mit festem ZahlerZ, und schwenkbarem Zahler Z, 
auf einer optischen Bank sorgfaltig justiert. 


3. Grobe des Praparates. Die verwendeten Praparate hatten einen 
Durchmesser und eine Lange von mehreren Millimeter. Anderungen der 
Anisotropie legen in der GréBenordnung (d/R)?, wobei d Durchmesser 
bzw. die Lange des Praparates, R sein Abstand von den Zahlern ist. 
Diese Abweichung vom wahren Anisotropiewert liegt unterhalb der 
erzielten MeBgenauigkeit und kann deshalb vernachlassigt werden. 

4. Abschwachung der Korrelation durch Verwendung groBer Raum- 

N(O) 
N(a/2) 
wobei N(@) die Koinzidenzrate fiir die einzelnen Winkel bedeutet, wird 
von der Voraussetzung punktformiger Strahlungsquelle und punkt- 
formiger Zahler ausgegangen. Da bei der experimentellen Bestimmung 
von W(@) groBe Raumwinkel unvermeidbar sind, mu die Funktion 
nachtraglich korrigiert werden. Von verschiedenen Autoren, die in einer 
Arbeit von Lawson, FRAUENFELDER®® zitiert sind, werden Korrektions- 
formeln fiir die einzelnen Geometrien angegeben. In der vorliegenden 
Arbeit wurde die Raumwinkelkorrektion nach?® und 7° durchgefiihrt. 


winkel. Bei der theoretischen Berechnung der Funktion W(@) = 


» 


II. Korrelationsmessungen an Ag—Cd"° 


Bei Cd#° liegen auBer einer y-y-Korrelationsmessung von BEYSTER 
und WIEDENBECK2’ keine weiteren Experimente vor. Als Ergebnis 
~ fanden die Autoren eine Anisotropie von etwa A = — 0,08. Diese Angabe ist 


25 FRANKEL, S.: Phys. Rev. 83, 673 (1951). 
26 Lawson, L., u. H. FRAUENFELDER: Phys. Rev. 91, 649 (1952). 
27 BeysTER, J.,. u. M.L. WiEDENBECK: Phys. Rev. 79, 411 (1950). 


W(0)-7 — 
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jedoch wertlos, da keine Energiediskriminierung vorgenommen wurde und | 
deshalb diese Anisotropie lediglich die Summe aller vorhandenen Aniso- | 
tropien darstellt. Eine Spinzuordnung ist selbstverstandlich unméglich. | | 

Bei den eigenen Messungen mit einem Ag"°-Praparat (etwa 200 uC |ff 
als AgNO3, fliissig) wurde versucht, etwas iiber die Korrelation der ff 
intensitatsstarksten Kaskade 0,66 bis 0,88 MeV auszusagen. Bei der Er- 
mittlung der Korrelation wurden durch differentielle Einstellung der beiden ff 
Einkanalanalysatoren die zwei Energien ausgeblendet. Ein geringer | 
StéreinfluB durch Compton-Quanten hohe- | 
rer Energie kann besonders im Zahler 1 
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+006 (mit kleinerem Zahlkristall) nicht aus- | 
ae geschlossen werden, doch diirfte er das | 
Gesamtergebnis nur um wenige Prozent 
+ Q02 verandern. Wie aus Fig. 15 ersichtlich, 
; , liefert die gemessene Korrelation eine An- 
* isotropie A = + 0,067 +0,01. 
ae Da Cd"° als gg-Kern im Grundzustand 
Sit den Spin 0+ besitzt, lassen die experimen- 
. tellen Ergebnisse folgende Ubergange zu: 
-0,06 


I ; P 2(M 1) 1(M1)0, wobei beiden M 1-Uber- 
Fig. 15. Winkelkorrelation von Cd"; aus- a : : 
gezogene Kurve = theoretisch berechnete ange nahezu rein sind und 2(M1/E 2) 
seas Seal? eparems, 2 (E2)0 mit einer Beimischung von 77 ae 
Fehlergrenzen zu 93% MJ. Aus den Messungen des Ko- 
effizienten der inneren Umwandlung fiir die 
0,66 MeV-Strahlung, sowie der Coulomb-Anregung des 0,66 MeV-Niveaus*8 
folgt aber eindeutig der E 2-Ubergang und damit 2+ fiir das erste ange- 
regte Niveau. Somit ist die gemessene Korrelation nur durch die Spin- 
folge 2(1,2) 2(2)0 zu verstehen. Diese ist mit den Vorstellungen des 
Kollektivmodells vertraglich?®, das fiir die Kerne in der Gegend von Cd#® 
, near harmonic’’-Spektren vorschlagt. Spin 2 fiir ersten angeregten Zu- 
stand, sowie das Verhaltnis der Energien des zweiten zu dem des ersten 
angeregten Zustandes ungefahr = 2,4 stimmen damit tiberein. Ob die 
Niveaus 1,42 und 1,54 MeV zu einem 0+, 2+, 4+-Triplet gehéren, ist 
noch nicht zu entscheiden. Von CAPELLER u. Mitarb.®° erschienen kiirzlich 
Richtungskorrelationsbeobachtungen an Ag!!®. Um die Richtungskorre- 
lationen in dem komplizierten Zerfallschema zu klaren, wurde in einem 
Ausgleichsverfahren die gegenseitige Beeinflussung der gemessenen 
Korrelationen beriicksichtigt. Daraus ergab sich — im Gegensatz zu 
dem Ergebnis dieser Arbeit — fiir den 1,54 MeV-Zustand der Spin 4, 


2? TEMMER, G.T., u. N.P. HEYDENBURG: Phys. Rev. 104, 967 (1956). 

29 SCHARFF-GOLDHABER, G., U. J. WENESER: Phys. Rev. 98, 212 (1955). 

30 CAPPELLER, U., E. GANSSAUGE u. W. ULLRICH: Z. Naturforsch. 13a, 559 
(1958). 
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d.h. fiir die 0,88 MeV-Strahlung vornehmlich die Multipolaritat E 2. 
Sollte sich dieses Ergebnis bestatigen, so diirfte die hier gemessene 
Korrelation (mit zu kleiner Anisotropie) durch nicht geniigend scharfe 
Energiediskriminierung im Zihler 1 bedingt sein. 


III. Korrelationsmessungen an Sbh—Te}*4 

Bei den folgenden Messungen wurden die Winkelkorrelationen der 
Kaskaden mit den Quantenenergien 0,60 bis 1,68 MeV und 0,60 bis 
2,10 MeV untersucht. 

Beziiglich der intensitatsstarken Kaskade 0,60 bis 1,68 MeV liegen 
widersprechende Ergebnisse vor. Verschiedene Autoren *!: 32, 33,34 fanden 
keine Anisotropie und erklarten das durch starke Mischungen von EF 2 
und MJ bei der 1,68 MeV-Strahlung. Weitere Arbeiten wurden vor 
mehreren Jahren von METzGER*, ferner KRAUSHAAR und GOLDHABER®® 
ausgefiihrt. Daim Falle der 0,60 MeV bis 1,68 MeV-Kaskade unterschied- 
liche Anisotropiewerte gefunden wurden und eine Stérung durch duBere 
Felder vorliegen kann, bei der 0,60 MeV bis 2,10 MeV-Kaskade hingegen 
der gemessene Anisotropiewert wegen der geringen Intensitat der 
2,10 MeV-Strahlung (15% der 1,68 MeV-Strahlung) nicht ganz gesichert 
erscheint, wurden die Anisotropien der beiden Kaskaden nachgepriift. 

Als Praparat diente SbCl in fliissiger Form, um die Wahrscheinlich- 
keit einer St6rung der Korrelation durch auBere Felder herabzusetzen. 
Zur Bestimmung der 0,60 MeV bis 1,68 MeV-Korrelation war der Ein- 
kanalanalysator 2 integral auf >0,5 MeV der andere integral auf 
>1,5 MeV eingestellt. Bei der 0,60 MeV bis 2,10 MeV-Kaskade blieb 
das Niveau des Einkanalanalysators 2 gleich, das des anderen wurde auf 
>1,8 MeV erhoht. Mit dieser Festlegung der Diskriminatorniveaus wird 
gewahrleistet, daB bei der einen Korrelationsmessung tatsachlich nur 
die 2,10 MeV-Quanten zur Registrierung kommen, im andern Fall ein 
gut abschatzbarer Anteil der stérenden 2,10 MeV-Strahlung mitgezahlt 
wird. Die Praparatstarke betrug in beiden Fallen etwa 200 wC und war 
so gewahlt, daB bei einer Auflésungszeit von etwa 25 mus in der schnellen 
Koinzidenzstufe sich die Zahl der zufalligen Koinzidenzen auf 30% der 
echten belief. Wahrend bei der 0,60 MeV bis 1,68 MeV-Korrelations- 
messung W(@) fiir die Winkel 90, 112,5, 135, 157,5 und 180° bestimmt 
wurde, war es aus Intensitatsgriinden bei der anderen Kaskade zweck- 
maBig, nur die Anisotropie, diese aber méglichst genau, zu ermitteln. 


31 RIDGEWAY, S.: Phys. Rev. 78, 821 (1950). 

32 BrysTeER, J., u. M.L. WIEDENBECK: Phys. Rev. 79, 169 (1950). 

33 STEVENSON, D., u. M. Deutscu: Phys. Rev. 83, 1202 (1951). 

34 KLOEPPER, R.M., E.S. LENNox u. M.L. WIEDENBECK: Phys. Rev. 88, 695 
(1952). 

35 METZGER, F.R.: Phys. Rev. 90, 328 (1953). 

56 KRAUSHAAR, J.. u. M. GotpHaBER: Phys. Rev. 89, 1084 (1953). 
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Die gewonnenen MefSwerte wurden der oben erwahnten Raumwinkel- ff} 
korrektion unterzogen. 

Beziiglich der 0,60 MeV bis 1,08 MeV-Kaskade ergibt sich aus den 
eigenen Messungen (gemaB Fig. 16) eine Korrelation mit einer Aniso- ff} 
tropie von A = —0,70+0,009. Da an Stelle des theoretisch zu erwar- 
tenden Anisotropiewertes A theor, = — 0,104 mit fliissigem SbCl-Praparat | 
ebenso wie bei KRAUSHAAR, GOLDHABER mit metallischem Antimon ein 1) 
kleinerer Wert gefunden wurde, scheint eine Stérung durch auBere | 
Felder nicht vorzuliegen. Nach den Messungen von * und *8 bestatigen ff 
die hier vorliegenden das Vorhandensein | 
eines 3(1) 2(2) 0-Ubergangs und damit | 
einer Spinzuordnung 3 fiir das Niveau bei ff 
2,28 MeV im Termschema Fig. 8. Eine | 
andere Spinzuordnung kénnte die Korre- 
lation nicht erklaren. 

Im Falle der 0,60 MeV bis 2,10 MeV- | 
Kaskade betragt die Anisotropie 4 = 
— 0,102 + 0,016. Dieser Wert stimmt 
innerhalb der Fehlergrenzen mit A theor = 

— 0,104 fiir einen Ubergang 3(1) 2(2)0 
Fig. 16. Winkelkorrelation von Te!#4; S ni - 5 
see etogensIMGaNe ee theaec Geen berech- iiberein. Dab das 0,60 MeV- Niveau im 
nete Winkelkorrelation fiir 3(1)2(2)0- Termschema des TJel24 den Spin 2 haben 
Ubergang; gestrichelte Kurve = den 
MeBwerten optimal angepafte Kurve mu, wurde von mehreren Autoren (vgl. 

Literaturangabe in *’) durch Messung des 
Koeffizienten der inneren Umwandlung sowie aus f-y-Korrelations- 
messungen geschlossen. Demzufolge kann fiir das 2,70 MeV-Niveau 
eine Spinzuordnung 3 vorgenommen werden. 

Nach Abschlu8 der vorliegenden Arbeit erschien iiber die Kerne Ag!!® 
und Sb!*4 eine Ver6ffentlichung von DZELEPow u. Mitarb.*8. Die darin 
angegebenen Niveauschemata von Cd!° und Te!4 stehen mit den eigenen 
Messungen in Einklang. Ebenso stimmen die Ergebnisse iiber die 
Multipolaritaten der y-Strahlungen mit den hier gefundenen iiberein. 


Mein besonderer Dank gilt meinem verehrten Lehrer Herrn Professor Dr. | 
R. FLEtscHMANN fiir die Anregung zu dieser Arbeit und sein standiges Interesse an | 


deren Fortgang. 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich fiir die groBziigige Bereit- |ff 


stellung zahlreicher elektronischer Gerate, ohne die eine Durchfiihrung der Arbeit 
kaum méglich gewesen ware. 


37 Morita, M., u. M. Jamopa: Progr. Theor. Phys. 10, 64 (1953). 
38 DZELEPOw, B.S., u. N.N. ZHuKovsKy: Nuclear Phys. 6, 655 (1958). 
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Verfarbung und Lumineszenz. VI! 
Von 
KARL PRZIBRAM* 


(Eingegangen am 28. Oktober 1958) 


Im folgenden wird wieder eine Ubersicht iiber die vom Verfasser und seinen Mit- 
arbeitern (Dr. H. ADLER, Dr. HANNE Extis-Laupa, Dr. Incrip Kveta, F. Stec- 
MULLER und Dr. K. TREITL) ausgefiihrten Arbeiten iiber Verfarbung und Lumines- 
zenz gegeben, mit einigen erganzenden Bemerkungen, wobei diesmal auch Lumi- 
neszenzen in Betracht gezogen werden, die nichts mit Becquerel-Strahlen zu tun 
haben. 


1. Die Verteilung von Farbzentren und anderen Stérungen 
in naturlichen Steinsalzkristallen 


Wird ein natiirlicher farbloser Steinsalzkristall bestrahlt, so ist die 
resultierende primare Gelbfarbung im allgemeinen gleichmaBig verteilt ; 
trotzdem enthalt er eine ,,potentielle Banderung“‘, denn wenn die Farbe 
durch Erwarmen in Blauviolett tibergefiihrt wird, so erscheint sie fast 
immer in Streifen nach Anwachszonen angeordnet. Es handelt sich da 
um hdhere Farbzentren (R-Zentren), die mit starkeren St6rungen zu- 
sammenhangen (Liickenpaare?) als die gelbfarbenden F-Zentren. Es 
scheinen also die fiir die F-Zentren erforderlichen St6rungen, die F’-Ver- 
farbungszentren (Anionenliicken) zunachst gleichférmig im Kristall ver- 
teilt zu sein, die gréBeren R-Storungen sich aber bei der Erwarmung in 
gewissen, vielleicht durch Verunreinigungen vorgebildeten Schichten 
anzusammeln. Nun ist aber die ganz analoge natiirliche Violettfarbung 
auch meist streifig angeordnet und die natiirlichen Kristalle waren nie 
so hohen Temperaturen ausgesetzt, wie sie im Laboratorium zur Violett- 
farbung angewendet werden. Es diirfte aber in den langen geologischen 


_ Zeitraumen doch auch bei niedrigen Temperaturen eine Wanderung von 


Stérstellen stattfinden. Sonst miiBte angenommen werden, dab die 
Stérstellen schon bei der Kristallisation sich in Schichten anordnen. Es 
wire interessant, Verfarbungsversuche an aus ganz reinen Lésungen 


* Wien, Institut fiir Radiumforschung. 
1 Siehe zuletzt Z. Physik 130, 269 (1951), mit Nachtrag Z. Physik 134, 425 (1953). 


| Fiir altere Arbeiten siehe auch das Buch des Verfassers ,, Verfarbung und Lumines- 


zenz‘‘, Wien: Springer 1953, im folgenden als silo Whe We eanniiars weal Grier orl |). 


_Carryn besorgte englische Ubersetzung ,,[rradiation Colours and Luminescence", 


London: Pergamon Press 1956. 
2 PrziBRaM, K.: Wien. Ber. II, 163, 329 (1954). 
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gezogenen Kristallen anzustellen; wenn auch da eine Schichtung be-| ] 
obachtet wiirde, so miiBte auf einen inneren Rhythmus bei der Kristalli- | 
sation geschlossen werden. 

Noch gréBer als die R-Verfaérbungszentren miissen die Liicken sein, J 
in denen sich die blaufarbenden Kolloide befinden; auch diese sind meist 
streifig angeordnet. Diese Liicken miissen mindestens so gro8 sein wie f 
die kolloidalen Teilchen, fiir welche O. KRATKY? mittels seiner eleganten ff 
Réntgen-Kleinwinkelstreumethode GroBen gefunden hat, die in das von | 
SAVOSTIANOWA aus der Mieschen Theorie berechnete Intervall von 
20 bis 80 my. fallen. 

Wie die erwahnten amikroskopischen und _ ultramikroskopischen | 
Liicken sind aber auch haufig mikroskopische und selbst makroskopische | 
parallelepipedische, mit den Kanten parallel zu den Wiirfelkanten liegende | 
Hohlraume in Anwachszonen angeordnet, wie von GORGEY und vom 
Verfasser publizierte Abbildungen zeigen. 

Es besteht ein stufenweiser bzw. kontinuierlicher Ubergang von den 
F-Verfarbungszentren tiber die h6heren Verfarbungszentren, iiber ultra- 
mikroskopische und mikroskopische Hohlraume zu den makroskopischen 
Hohlprismen, St6rungen, die alle mit Ausnahme der erstgenannten ge- 
wisse Anwachszonen bevorzugen. Dabei sind im allgemeinen die Sté- 
rungen in den rascher gewachsenen Anwachspyramiden starker. Aus- 
nahmsfalle, in denen das Gegenteil zutrifft, lassen sich durch eine Wachs- 
tumshemmung durch Verunreinigungen erklaren. 


In Ubereinstimmung mit dem oben Gesagten steht, daB das natiir- 
liche strahlungsgefarbte gelbe Steinsalz, das nun auBer in den 6ésterreichi- 
schen Salzlagern und jenen von Solikamsk auch im Werragebiet fest- 
gestellt ist’, ee homogene Farbung zeigt. 


2. Zur Lumineszenz des NaCl 


H. ADLER und F. STEGMULLER® haben die Lumineszenz réntgen- |ff 
bestrahlter NaCl-Kristalle mittels einer Photozelle mit Antimon-Casium- | 
Kathode in Verbindung mit einem einstufigen Elektrometerrohren- | 
Verstaérker mit Registriereinrichtung (Einstellzeit 0,3 sec)* untersucht. | 
Es wurden teils nattirliiche getemperte Kristalle, teils SchmelzfluB- 


kristalle untersucht. Fiir das Abklingen der Réntgenphosphoreszenz ff 


erhaltene Kurven werden mit der Theorie von ApIRowItTsScH® verglichen, 


* Mit dieser Anordnung wurde auch erstmalig die Thermolumineszenz des | 


nattirlichen Blausalzes objektiv festgestellt. 
3 KraTky, O.: Briefl. Mitt. 
4 PrziBraM, K.: Wien. Anz. 19. April 1956. 
5 ADLER, H., u. F. STEGMULLER: Acta Phys. Austriaca 11, 31 (1957). 
6 ApirowitscH, E.I.: Einige Fragen zur Theorie der Lumineszenz der Kritalle. | 
Berlin 1953. 
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das Ergebnis ist aber wenig befriedigend, wohl wegen zu grober Verein- 
fachung der theoretischen Annahmen. Die Abnahme der Lichtsumme / Be 
der Thermolumineszenz nach Ende der Rontgenbestrahlung wird fiir 
Lagerung bei verschiedenen Temperaturen bestimmt und lat trotz 
starker Streuung ein hyperbolisches Abklinggesetz erkennen. 

Die ,,Glowcurves“ zeigen stets zwei starke Maxima, mit « bzw. Vy 
bezeichnet, sowie schwachere Nabenmaxima B,2,3 und y,. Es wird ins- 
besondere der erste Buckel « mit dem Maximum bei etwa 80° C unter- 
sucht, durchschnittliche thermische Aktivierungsenergie 0,77 eV. Die 
Lichtsumme L, macht 3 min nach SchluB der Réntgenbestrahlung 
30 bis 50% der Gesamtlichtsumme aus und wird durch langwelliges 
Licht ausgeleuchtet, durch Blaubelichtung regeneriert, betragt aber 
dann im Hochstfalle nur 3% der Gesamtlichtsumme. Die GrdBe von L, 
scheint, soferne man annimmt, daB8B die Quantenausbeute konstant 
bleibt, der naheliegenden Annahme zu widersprechen, diese Licht- 
summe L, rithre vom Ubergang der F’-Zentren in F-Zentren her, denn 
Absorptionsmessungen am gleichen Material ergaben fiir das Verhaltnis 
der Konzentration der F’Z zu jener der FZ nur 2 bis 3%, so wie das 
Verhaltnis der beiden Lichtsummen nach Blaubelichtung. Die Verfasser 
diskutieren verschiedene Erklarungen fiir diese Diskrepanz, wobei sie 
auch die Exoelektronen nach den bekannten Versuchen von A. BoHUN 
heranziehen, gelangen aber zu keiner ganz befriedigenden Deutung. 

Bemerkenswert ist, da, wie die Versuche der Verfasser ergeben, die 
Intensitat der Radiofluoreszenz bei Rontgenerregung, aller Erwartung 
entgegen, mit stergender Temperatur anwdchst. 

Spektroskopisch wurde an den SchmelzfluBkristallen zunachst nur 
die ultraviolette Emissionsbande mit dem photographischen Maximum 
bei 360 mu gefunden. Das sichtbare blaue Leuchten riihrt zum Teil 
vom Auslaufer dieser Bande her, bei noch nicht verdffentlichten Ver- 
suchen lieB sich aber auch eine blaue Bande nachweisen. Bei den nattir- 
lichen Kristallen trat bei fortschreitender Réntgenbestrahlung immer 
starker eine langerwellige Emission auf, deren photographisches Maximum 
nach den noch unver6ffentlichten Versuchen bei etwa 620 my. liegt, und 
die wohl von Verunreinigungen herrihrt. 


3. Das Absorptionsspektrum verfarbter Fluorite 

Ist schon das Absorptionsspektrum der Alkalihalogenide im Laufe 
der Zeit immer komplizierter geworden, so wird diese Mannigfaltigkeit 
doch noch iibertroffen von jener des verfarbten Calciumfluorids. Der 
Verfasser glaubte manche der Absorptionsbanden des Fluorits den zwei- 
wertigen Seltene-Erdionen zuschreiben zu kénnen, doch hat sich diese 
Auffassung nicht bewahrt, da Ltvry gezeigt hat, da bei additiver Ver- 
farbung diese Maxima in einer Intensitat erhalten werden k6nnen, die 
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Tabelle 1a. Lage dey Absorptionsmaxima in gefdrbten Calciumfluoridkristallen (in mu) 1 | 


ie 2 ReESes 6 [7] 8 | 9 | 10] 1 | 12 | 13] 14 | 15 | 16 
Kiinstliche Kristalle 
4 | SMAKULA! | hr Dee Fae ada. | | 
| Kristall Nr.1 ]E| | (577 | 1205), SSS) Sem 
| ‘ca | a 570,5 re ae 392) (338 [227 
| Pt | | - |570,5| | i 392, di j | 
D | Kristal Nr.2_ | E 750.600) 550 525 385/337 266, | L 
| lca} |6oo] —_|ss0|510 —(378| 270 250 
| | Pe | a ole "/550|515| | [382/338] | | 225 | 
73 | KristaNe.s |B 745600! || _93|_285| ass] _| 
4 | SMaAKULA? IRS), 580 | | (400) B55 ae ~ 220 ia 
S| Monewok ‘|cal ihe a /525| | 1375| | | 
& | Lory! | stark Ca | = a 529, - 381 | | | 
earn eo lel . 1587 | aie 395| “385 | 
7 ScHULMANS JER | i aa wie 4 7 
8 i | in He gegliiht RP | | 550! | 380/330 | 
9 4 ‘Pulver-+NaF R | “600 500, 380 320 | 
10° “BontTINcK® | R | | _|580 | ; 400 1330 | 225 |200 
1 IN ia | . ; 525 ? 400 |330| | 200 
1 2 | Hoch gegliiht Ca | an | | | | | | 340 280 ; 


Es bedeutet: E: verfarbt mit 2,5 MeV-Elektronen, Ca: mit Ca-Dampf, Pt: 
durch aufgesetzte Pt-Kathode, R: durch R6éntgenstrahlen, N: durch Neutronen. 


1 SMAKULA, A.: Z. Physik 138, 276 (1954). 
2 SMAKULA, Av; Phys. Rev. 77, 408 (11950). 


3 MoLtiwo, E.: Géttinger Nachr., Math.-nat. Kl. 1, 79 (1934). 


*Lury, Bic Zs Piysike 1345) 596) (11953), 

5 SCHULMAN, J.H., R.J. GINTHER u. R.D. Kirx: 
(1953). 

6 PONTINCK, W.: Physica, Haag 24, 639 (1958). 


mit dem geringen Gehalt an Seltenen Erden unvereinbar ist. Liry? 
glaubte das Smakula-Spektrum unbekannten ,,Zusatzen‘‘ zuschreiben 
zu kénnen, das Mollwo-Spektrum den Farbzentren des reinen CaF,. ff 
Indessen zeigen die Messungen SMAKULAS® an kiinstlichen Kristallen J 


J. Chem. Phys. 20, 1966 


verschiedenen Reinheitsgrades, daB doch das Smakula-Spektrum den 


? Lury, F.: Z. Physik 134, 596 (1953). 
8 SMAKULA, A.: Z. Physik 138, 276 (1954). 
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Tabelle 1b. Lage der Absorptionsmaxima in gefdrbten Calciumfluoridkristallen (in mu) 


a 2 us a sl (is ARSE oe 12 | 13 | 14 | 15 | 16 
Nattirliche Kristalle at 
ee eee 
| | 1 
43 | TREITL? | | | 
Sarntal R | 770 | 580 | 390 nicht gemessen 
-—- —|- Lee = roe) —_ 
14 Sarntal } | 770} 565 380 nicht gemessen 
: ess = |= | ees 7 | eae zt aes oat 
15 Derbyshire | aR 760 (605) 500 380/340] nicht gemessen 
16 | Derbyshire bR 760 | 580 | 395 340| nicht gemessen 
= —— = —_ | a i: =| —~ = = eal es 
17 Derbyshire e700 | 560) |400—380 nicht gemessen 
148 |H. ADLER? | eat inp et i, a | i 
. . | 
Derbyshire im | | sehr schwache, | 
Naturzustand | | undeutl. Max. |228/217 
eee eee es es. Pitas i | 
19 Pe-Shan im | | | | 
| Naturzustand | | | 
| fis ei | | | 
| | grin > 700 |595| | | 400 340) nicht gemessen 
aa | = ea ‘| a Se ; 
20 | violett | > 700) 555 | 400 540 nicht gemessen 
_| | | u ! 
21 | ADLERUu. Kveta? | 
Sarntal fy 
Vakuum ge- | 
gliht | R im wesentlichen wie 4 
L222 g a ee a : —_ 
Dai Luft gegliiht | R | > 700 560 473 1380/325| | 
| eae foS alle be 
| | 
| 500 
23 | nach 14 Jahr | 600 450 
| | E i! oe, | ean 2 
24 | EysanK* | | | 
Derbyshire | | | 
lange bestrahlt Ra | 550 380 | 
| == = | \ 5 
25 WoOolsendorf | | | 
grin, Natur- 
zustand 595 
; (ae | ae at z Foal 
26 gepreBt | 540 
27 | PEIBST u.LEMBKE® 
Illmenau 
grin, Natur- 
zustand 580) | 400 340 


Es bedeutet: R: verfarbt durch Réntgenstrahlen, Ra: mit p-y-Strahlen, K: mit 
10 keV-Kathodenstrahlung, a und b in 15 und 16 die purpurrot bzw. blau fluores- 
zierenden Gebiete. 
1 TrEITL, K.: Wien. Ber. Ila, 162, 423 (1953). 
2 Apter, H.. u. INcrrp Kveta: Wien. Ber. II, 166, 199 (1958). 

3 ApreErR, H.: Siehe K. Przipram, Wien. Ber. Ila, 162, 269 (1953). 


4 


EYSANK, ELFRIEDE: Wien. Ber. Ila 145, 387 (1936). 


5 Pripst, H., u. H. LemKe: Z. phys. Chem. 208, 188 (1958). 
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Farbzentren des am wenigsten gestérten CaF, zukommt, das Mollwo- 


Spektrum starkeren Stérungen. Dies geht wohl deutlich aus einer Zu- | 
sammenstellung des Verfassers® hervor, die hier mit einigen alteren und | 


neueren Ergebnissen in Tabelle 1a und b wiedergegeben ist. 


Der Kristall 1 von SMAKULA war, wie aus der guten UV-Durchlassig- | | 


keit und der geringen Ionenleitfahigkeit geschlossen wird, der am wenig- 


sten gestorte. Alle bisherigen Ergebnisse deuten darauf hin, daB das ff 
Maximum bei 380 my, die Maxima zwischen 470 und 560 my, sowie jene | 


oberhalb 600 my. staérkeren Stérungen zukommen als die Maxima 
335 bis 340, 390 bis 400 und 570 bis 580 my. des Smakula-Spektrums, 
wobei es noch nicht entschieden ist, ob es sich bei den verschiedenen 
Spektren um Zentren ungleichen Baues oder nur um den Einflu8 der 
gestérten Umgebung handelt, der dann allerdings starker sein miBte, 
als bei den Alkalihalogeniden bekannt ist. 


So erhielten SCHULMAN u. Mitarb.!° bei Réntgenbestrahlung kiinst- 
licher Kristalle das Smakula-Spektrum, nach Glihen in Helium (nach 
ADLER und Kvetal! diirfte das Gas nicht hinreichend getrocknet ge- 
wesen sein) Maxima bei 550 und 380 my, und an gepulvertem Material 
mit NakF-Zusatz bei 600, 500 und 380 mu. TREITL!® erhielt mit dem 
recht reinen Fluorit vom Sarntal bei Réntgenbestrahlung das Smakula- 
Spektrum mit einem zusatzlichen Maximum bei 770 my, mit der weit 
wirksameren Kathodenstrahlbehandlung aber statt des Maximums bei 
580 my eines bei 565 mu und statt bei 390 bei 380 mu, und mit dem Fluo- 
rit von Derbyshire im weniger gest6rten blau fluoreszierenden b-Gebiet 
mit Réntgenstrahlen das Smakula-Spektrum, wieder mit dem Maximum 
bei 700 my, mit Kathodenstrahlen aber das Maximum bei 560 statt bei 
580 mu. ADLER und Kveta erhielten mit dem Fluorit vom Sarntal bei 
Réntgenbestrahlung ebenfalls das Smakula-Spektrum; wurde aber der 
Knistall vorher in Luft gegliiht, so traten wieder die Maxima 560 und 
380 mu auf. Interessant ist auch, daB ein solcher gegliihter Kristall ein 
Jahr nach der Réntgenbestrahlung eine breite Bande mit Maximis bei 


500 und 450 my. zeigte. Es kénnen hier auch die alteren Messungen von | 
FE, EysAnk' herangezogen werden: bei sehr langer Radiumbestrahlung | 
des Fluorits von Derbyshire riickte das Maximum 580 bis 550 my, und 
beim Pressen eines pulverisierten griinen Fluorits von Wélsendorf riickte ff 


das Maximum bei 590 bis 540 my (nicht von 580 bis 525 mp, wie in 
V.u.L., S.175 versehentlich angegeben worden war). 


® PRzIBRAM, K.: Wien. Anz. 13. Januar 1955. 

10 ScHuLtMAN, I.H., R.J. GINTHER u. R.D. Kirk: J. Chem. Phys. 20, 1966 
(1953). . 

1 ADLER, H., u. INGRiD Kveta: Wien. Ber. II 166, 199 (1957). 

12 TREITL, K.: Wien. Ber. Ila 162, 432 (1953). 

18 Eysank, E.: Wien. Ber. Ila 145, 387 (1936). 
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Jedenfalls sind Maxima zwischen 560 und 500 my, wie sie fiir violette 
Fluorite charakteristisch sind, gréBeren Stérungen zuzuschreiben, sie 
treten nach Pressen (Pulverisieren) und nach Glithen in Gasen, sowie nach 
langer Bestrahlung oder langer Lagerung auf und sind verhaltnismaBig 
stabil. So werden auch in NaCl die héheren Zentren durch stirkere 
Stérungen begiinstigt. 

Der Verfasser hatte die damalige Situation in folgende Satze zu- 
sammengefaBt : 

41. Das Smakula-Spektrum entspricht geringeren Stérungen, das 
Mollwo-Spektrum starkeren Stérungen. 

2. Die frither beobachteten Maxima iiber 700, bei 600, 550 und 500mu. 
entsprechen starkeren Stérungen, wie fiir das Maximum bei 550 my. 
schon frither angenommen worden war und auch aus den Messungen 
SCHULMANS u. Mitarb. geschlossen werden kann. 

3. Die Lage der Maxima hinge im CaF, starker von St6rungen ab als 
in den Alkalihalogeniden, falls man mit SMAKULA annimmt, daB etwa 
das Maximum bei 400 my. des Smakula-Spektrums und das Maximum 
bei 375 my des Mollwo-Spektrums denselben Zentren zukommen soll. 
Bei den Alkalihalogeniden sind Verschiebungen nur um 10 my. bekannt. 

4. Es bestatigt sich, daB die Absorptionsmaxima natiirlicher Fluorite, 
sei es nach Bestrahlung, sei es im Naturzustand, mit jenen verfarbter 
kiinsthcher CaF,-Kristalle iibereinstimmen. 

Die Zuordnung zu bestimmten Zentrenarten bleibt indessen ungewiB.‘ 

Hieran ist auf Grund der neueren Arbeit von BONTINCK® kaum etwas 
zu andern. Daf durch die energiereichere Neutronenbestrahlung eine 
starke Zunahme der Absorption in der Gegend von 500 my erfolgt, die 
bei Rontgenbestrahlung fehlt, und die Bontinck der Mollwoschen 
p-Bande zuschreibt, zeigt, daB dafiir starkere Stérungen des Gitters 
erforderlich sind als fiir die Zentren des Smakula-Spektrums. Allerdings 
faBt BONTINCK das 6-Zentrum als FZ auf, das «-Zentrum, Maximum bei 
375 mu, als Verbindung eines FZ mit einem Fluorion an einem Zwischen- 
gitterplatz; die héhere Energie miisse aufgewendet werden um diese 
Verbindung zu sprengen und so ein #-Zentrum zu bilden. Es diirften hier 
aber doch noch weitere Untersuchungen erforderlich sein. Insbesondere 
erscheint es mit dieser Auffassung nicht recht vereinbar, daB SMAKULA 
auch bei starker additiver Verfarbung die S-Bande nicht erhalt, wenn die 
Verfarbung im Vakuum ohne Beriihrung mit dem Calcium erfolgt. Die 
Trager der Banden bei 675, 750 und 825 my. sollen nach BonTINCK den 
R- und M-Zentren entsprechen, die jedenfalls starkere St6rungen be- 
deuten als die FZ. Fiir die Trager der Banden bei 560 und 590 my. gibt 
Bontinck keine Deutung. Eine endgiiltige Aufklarung der Fluorit- 


14 PrzIBRAM, K.: Wien. Anz. 13. Januar 1955. 
15 BonTiIncK, W.: Physica, Haag 14, 639, 650 (1958). 
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absorptionsspektren wird wohl erst méglich sein, wenn kiinstliche ganz 
reine Kristalle und solche mit bekannten Seltene-Erdzusatze zur Ver- 
fiigung stehen werden. 

DaB die Farbung des Fluorits nach Uberschreitung einer gewissen 
Strahlendosis wieder abnimmt, entsprechend dem Prinzip des optimalen 
Stérgrades!®, geht nicht nur aus dem Auftreten von Entfarbungshofen 
im Fluorit von Woélsendorf (Schilling) hervor, sondern auch aus der Be- 
merkung DunHAms!, daB ein urspriinglich dunkelvioletter Fluorit in 
einer Mine in Derbyshire, in der wahrend des Krieges der Radiumschatz 
eines Spitals aufbewahrt wurde, sich schlieBlich in der Nahe des Radiums 
entfarbt erwies. 


4. Die rote Fluoreszenzbande des Fluorits 


Bekanntlich zeigen die zweiwertigen Seltene-Erdionen charakteristi- 
sche breite Fluoreszenzbanden}§, und zwar Eu** eine blaue, nachgewiesen 
an EuCl, und in CaF, und zahlreichen anderen Grundmaterialien, Yb** 
eine gelbgriine in CaF, Sm** eine rote in EuCl, und in CaSOQ,, und Tu** 
ebenfalls eine rote in CaSO,. DaB die blau fluoreszierenden Fluorite 
zweiwertiges Europium enthalten, wird durch Messungen der para- 
magnetischen Resonanz bestatigt, die eine sehr gute Ubereinstimmung 
mit der Theorie ergeben?* ”?, 


Es lag nahe, trotz gewisser Bedenken die rote Fluoreszenz, die manche 
Fluorite teils im Naturzustand, teils nach Bestrahlung zeigen, dem zwei- 
wertigen Samarium zuzuschreiben. Diese Annahme hat sich aber nicht 
bewahrt; die Versuche von H. ADLER und I. KvEeta” zeigen vielmehr, 
daB diese Fluoreszenz nichts mit Samarium zu tun hat sondern wahr- 
scheinlich von eingebautem Sauerstoff herriihrt. Wahrend sie nach 
Glithen in Luft, aber auch in N, und H, bei nachfolgender Réntgen- 
bestrahlung stets die rote Bande erhalten, die sie als Gliihbande(G-Bande) 
bezeichnen, fehlt diese Erscheinung, wenn das Gliihen der Kristalle im 
Vakuum vorgenommen wird. Es wird angenommen, da es Spuren 
von Feuchtigkeit in den verwendeten Gasen sind, welche die G-Bande 
verursachen, und es werden Griinde dafiir gegeben, daB es sich um den 
Einbau von O’’-Ionen(CaO) handelt: die G-Bande und die mit ihr ver- 
kntipfte starke Violettverfarbung tritt auch nach dem Gliihen im Va- 
kuum auf, wenn die Kristalle sich dabei in Beriihrung mit CaO befanden. 


™ Dunuam, K.C.: Fluorspar, Mem. Geolog. Survey, Special Reports on the 
Mineral Resorces of Britain, No. 4, 1952. 

BN isails Meg Sys VRS: 

19 RYTER, CH., u. R. Lacrorx: C. R. Acad. Sci., Paris 242, 2812 (1956). 

70 MatumurRa, O., K. Horaru. Z. Mipuno: J. Phys. Soc. Japan 12, 768 (1958). 

21 ADLER, H., u. InGr1ID KvetA: Wien. Ber. II 166, 199 (1957). 
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DaB es sich um eine Einwirkung von auBen handelt, geht daraus hervor, 
dal} die G-Bande auf eine je nach der Dauer des Glithens mehr oder 
weniger tief in das Innere reichende duBere Schichte beschrankt ist: 
diese Schichte ist auch von einer Triibung erfiillt, die wahrscheinlich 
durch ausgeschiedenes CaO gebildet ist. An den gasgegliihten Kristallen 
lieB sich alkalische Reaktion chemisch nachweisen. BONTINCK hat ein- 
gehend die chemischen Vorgainge beim Gliihen von CaF, untersucht 
und gelangte zu ganz ahnlichen Ergebnissen. 


Die G-Bande hat das Schwarzungsmaximum auf Gevaert-Platten 
70 A 74 bei 710 mu, auf Gevaert 52 A 86 bei 720 mu. Ihre Erregungs- 
verteilung scheint mit den Absorptionsbanden bei 380 und 560 my. zu- 
sammenzufallen. Zu starkes Gliihen, mehrere Stunden bei 1000° C, 
scheint das Fluoreszenzvermégen wieder zu schwachen, entsprechend 
dem Prinzip des optimalen Stérgrades. Mit der G-Bande befassen sich 
auch die interessanten Arbeiten von FEOFILov22, doch hat er die Rolle 
des Sauerstoffs beim Aufbau des G-Zentrums anscheinend nicht bemerkt. 


Der friithzeitig erkannte Zusammenhang zwischen der roten Fluores- 
zenz und starker Verfarbbarkeit ?3 wird durch die Arbeit von ADLER und 
Kveta bestatigt, nur tritt jetzt an Stelle der damals angenommenen 
Sensibilisierung durch Sm** die Sensibilisierung durch O’’. DaB aber 
Seltene Erden die Farbung begiinstigen kénnen, ergibt sich aus alteren 
Versuchen von Butement, der bei reduzierender Erhitzung von Sm- 
haltigen SrCl, Blaufarbung erhielt, und solchen des Verfassers*4, der 
Eu-haltiges CaCl, durch Erhitzen lla farbte, sowie aus einer neueren 
Arbeit von GRUEN u.a.”°, die finden, daB reines LaCl, durch UV und 
y-Strahlen nicht gefarbt wird, sich aber dabei blau farbt, wenn es EuCl, 
enthalt. Versuche von ADLER und Kveta®® haben auch ergeben, daB 
CaF,-Proben mit Eu-Zusatz sich nach Gliihen in Luft bei Réntgen- 
bestrahlung viel tiefer verfarben als solche ohne Eu-Zusatz. 

Bemerkenswert ist, daB nach®? Fluoritspaltstiicke vom Sarntal auch 
ohne Gliithen nach Pressen auf 10 t/em? und Bestrahlung, unter der sie 
sich stark violett farben, bei UV-Belichtung schwach aber merklich rot 
fluoreszieren. Die fiir die G-Bande mabgebliche Sauerstoffbindung 
scheint durch das Pressen geférdert zu werden. Damit diirfte es zu- 
sammenhangen, daB Fluoritpulver auch bei Gliithen im Vakuum nie 
ganz frei von rotem Leuchten erhalten werden konnte. 


22 EroriLov, P.P.: Dokl. Akad. Nauk USSR. 92, 545 (1953); 98, 949 (1954). 

BIW big lb, So Uae 

BE NW L,I, aIOCL 

25 GRUEN, D.M., J.G. Conway u. R.D. McLaucuuin: J. Chem. Phys. 25, 1102 
(1956). 

26 ApierR, H., u. INcrrip Kvera: Wien. Ber. II (im Druck). 

27 ApuER, H., u. INGRID Kveta: Wien. Ber. II 166, 199 (1957). 
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5. Zur Reduktion von Europium in CaF, *° 


H. Apier und I. Kvera haben die Reduktion des Europiums in CaF, ff 
niher untersucht und dabei gewisse Angaben von S. MERKADER®? ff 
berichtigt. Es zeigt sich, daB die Reduktion des Eu*** zu Eu** in CaF, |] 


nicht nur beim Gliihen in reduzierender Atmosphare erfolgt sondern 


auch beim Gliihen im Hochvakuum, wie am Auftreten der blauen ff] 
Fluoreszenz zu erkennen ist. Hier muB das zusatzliche Elektron aus dem |ff 


Kristall selbst stammen, wahrscheinlich von einem F’-Ion, das neutrali- 


siert entweicht. Nach oxydierendem Gliihen tritt nach Bestrahlung zu- | } 
nachst nur die rote G-Bande auf, wird diese aber durch langeres Liegen J 


oder vorsichtiges Erwarmen beseitigt, dann erscheint die blaue Eu**- 
Bande. Es handelt sich hier wohl um den Ubergang eines Elektrons vom 
G-Zentrum zum Eu***. 

Es wurde auch gepriift, ob eine Reduktion ohne Bestrahlung beim 
Fallen des CaF, aus siedendey CaCl,-Losung mit szedender FluBsaure 
erfolgt, oder beim Erhitzen schon gefallten CaF’,. Eu bei Temperaturen 
zwischen 250 und 350° C mit Wasser unter erhdhtem Druck. Die Er- 
gebnisse waren durchaus negativ, was wieder dafiir spricht, daB in der 
Natur das Europium in der dreiwertigen Form eingebaut und erst durch 
radioaktive Einwirkung reduziert wird. 


6. Die Farb-Banderung der Fluorite *° 


Bekanntlich zeigen viele Fluorite eine Farb-Banderung nach An- 
wachszonen, am hdaufigsten griin und violett. Es wurde gepriift, ob der 
Unterschied der Farbe einen Unterschied der Radioaktivitaét parallel 
geht. HANNE ELiis-Laupa* hat geschliffene Oberflachen griin und 
violett gebanderter Fluorite von W6lsendorf und Pe-Shan (China) auf 
Kernemulsionsplatten exponiert und die resultierenden «-Bahnspuren 
ausgezahlt. Die Radioaktivitat erwies sich als sehr ungleichmaBig ver- 
teilt, ohne daB verschiedenfarbige Streifen merklich verschiedene mittlere 
Aktivitaten ergaben. Aus dem Ergebnis der Zahlung lieB sich ein durch- 
schnittlicher Urangehalt von der GréSenordnung 10-°*°g im Gramm 
Fluorit errechnen, in Ubereinstimmung mit anderen Schatzungen. 
Bestatigt wurde das Fehlen eines Zusammenhanges zwischen Farbton 
und Urangehalt durch Beobachtung der griinen Uranfluoreszenz, welche 
die Fluorite nach starkem Gliihen zeigen: violett und griin gewesene 
Proben fluoreszierten nach dem Ausglithen ziemlich gleich hell, die griin 
gewesenen Proben sogar eher etwas heller, so daB die violette Farbe hier 
keinesfalls auf starkere Radioaktivitat zuriickzufiihren ist. Das Ergebnis 


28 ADLER, H., u. INGRID KvETA: Wien. Ber. II (im Druck). 
29 MERKADER, S.: Wien. Ber. Ila 149, 349 (1940). 
30 PRZIBRAM, K.: Wien. Ber. Ila 162, 269 (1953). 


31 ELiis-Laupba, H., u. K. PrzIBRAM: Wien. Anz. 24. Februar 1955. 
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war Zu erwarten, da ja die griine Farbe ohne weitere radioaktive Ein- 
wirkung durch Druck in Violett tibergefiihrt werden kann ®, die violette 
in manchen Fallen (Ramshaw und Sedling Mine, Weardale) durch vor- 
sichtiges Erwarmen in Griin?. Es kann sich also in den verschieden- 
farbigen Streifen nur um Unterschiede im Stérgrad, verschiedene Sen- 
sibilisierung und dergleichen handeln. 

Wahrend die hier besprochene Banderung schon im Naturzustand am 
Farbunterschied zu erkennen ist, ist sie bei dem hier vielfach unter- 
suchten gelblichen Fluorit von Derbshire im Naturzustand nur ,,poten- 
tiell™: die nattirliche gelbliche Farbe, bedingt durch den Ausliufer der 
Absorptionsbande bei 228 my und wahrscheinlich auch radioaktiven 
Ursprungs, ist ganz gleichmaBig verteilt; erst Bestrahlung laBt die ver- 
schiedenfarbigen, auch verschiedenfarbig fluoreszierenden Streifen, die 
rot fluoreszierenden a-Gebiete und die blau fluoreszierenden b-Gebiete 
erscheinen. Die Banderung wird auch durch Gliihen in Luft entwickelt, 
da dann die a-Gebiete, und nur diese eine Triibung zeigen*. 

Auch in den gebanderten Fluoriten scheinen die griinen Teile mehr 
Seltene Erden zu enthalten als die violetten, wenigstens zeigen sie im 
allgemeinen eine starkere Eu**-Fluoreszenz als letztere, wobei am Fluo- 
rit von Pe-Shan bewiesen werden konnte, daB dies nicht von verschiede- 
ner Absorption herriihrt. Eigenartig ist das Verhalten mancher griin 
und violett gebanderter Fluoritproben vom Weardale (Ramshaw Mine): 
Bei der Temperatur der Fliissigen Luft fluoreszieren die griinen Streifen 
blau, die violetten griin; es muB hier das Konzentrationsverhaltnis von 
Eu** zu Yb** in ersteren gr6Ber sein als in letzteren, wieder ein Beispiel 
fiir die merkwiirdige ungleiche Anreicherung verschiedener Seltenen Er- 
den. DaB hier tiberhaupt das Yb**-Leuchten auftritt, schien wieder eine 
Ausnahme von der Regel zu sein, da das Yb nur in Fluoriten aus der 
Nahe sauren Magmas dominiert; indessen haben sich Anzeichen dafiir 
ergeben, daB den Weardaler Fluoritlagern eine granitische Intrusion 
unterlagert ist?°. 


7. Zur Verfarbung von Feldspaten, Calcit und Kunzit 
DaB die griine Farbe des Amazonits eine Bestrahlungsfarbe ist, geht 
schon aus Versuchen von ELISEEV hervor, die vom Verfasser*® an Proben 
aus Sibirien und vom Pike’s Peak bestatigt werden konnte. Durch Er- 
hitzen wird die griine Farbe zerstért und die Stiicke werden lila-grau. 
Durch Roéntgen- oder Radiumbestrahlung wird die griine Farbe regene- 
riert, allerdings mit Grau vermischt. Thermolumineszenz tritt beim 
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33 PrziBRAM, K.: Wien. Ber. Ila 162, 275 (1953). 

34 AprErR, H., u. INGrip Kveta: Wien. Ber. II 166, 199 (1957). 

35 Bort, M.H.P., u. D. Masson-SmitH: J. Geolog. Soc. Lond. 63, 119 (1957). 
36 PrzIBRAM, K.: Wien. Anz. 5. Mai 1955. 
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Entfarben nicht auf, doch ist dies kein Argument gegen eine Bestrah- 
lungsfarbe, da Amazonit auch nach kiinstlicher Bestrahlung nur eine | 
schwache fliichtige Thermolumineszenz zeigt. Eine Abschatzung der 
Radioaktivitat des Amazonits und der zur Griinfarbung im Laboratorium | 
erforderlichen Strahlendosis zeigt, daB schon der Kaliumgehalt des fj 
Minerals genug Energie liefert, um in einer geologisch genommenen ff 
kurzen Zeit (50-108 Jahren) die Farbung zu bewirken*. 


Ein durchscheinender griiner Mikroklin von Evje, Siidnorwegen, 
verhalt sich anders: durch Erhitzen wird er nicht lila-grau sondern 
farblos, wie neuerdings OFTEDAL*® an einem offenbar ahnlichem Mate- | 
rial gefunden hat; durch Bestrahlung wird er nicht wieder griin sondern §} 
grau,; es ist wohl dasselbe Grau, das sich beim wiedergefarbten Amazonit J 
der griinen Farbe beimischt. Wiederholt ist darauf hingewiesen worden ?®, 
daB in der Natur nicht immer dieselben Bestrahlungsfarben auftreten 
miissen wie im Laboratorium, denn erstens kénnen in letzterem nicht die 
schwachen Intensitéten und langen Zeiten angewendet werden, wie sie’ 
in der Natur wirksam sind, und zweitens kénnen durch das rasche Er- 
hitzen und Wiederabkiihlen bei der kiinstlichen Entfarbung andere Ver- 
farbungszentren gebildet werden, als das Mineralim Naturzustand enthalt. 

Der Ubergang der Farbe des Amazonits von Griin in Lila-Grau und 
zuriick legt die Annahme nahe, sie riihre von Mangan her, das im Ama- 
zonit nachgewiesen ist. Eine Farbung durch Rubidium, die auch in 
Betracht gezogen wird, ist unwahrscheinlich im Hinblick auf die geringe 
Stabilitat der bekannten Rubidiumfarbungen, es ware denn da8 be- 
sonders stabilisierende Verunreinigungen zugegen waren. 


ne eee 


Gelegentlich*® ist auch die Vermutung ausgesprochen worden, die 
rotbraune Farbe von Feldspaten in der Nachbarschaft von Pechblende 
sei eine Bestrahlungsfarbe. Hiefiir konnten aber keine Beweise gefunden 
werden: die Farbe wird durch Erhitzen nicht zerstért und durch Be- 
strahlung nicht beeinfluBt, auch zeigen Diinnschliffe an der Grenze 
zwischen Uranerz und Feldspat weder Ver- noch Entfarbungssdume, | 
wie sie zu erwarten waren, wenn die Farbe durch die «-Strahlen des 
Urans bewirkt waren*!. 

Es seien hier noch einige Arbeiten angefiihrt, die altere Angaben des 
Verfassers und seiner Mitarbeiter bestatigen. 

Die Verfarbung des Calcits (gelb) wird durch einfache Schiebung | 
nicht beeinfluBt, wie an nach BAUMHAUER hergestellten Umklapp- 
zwillingen gefunden wurde; Verformung durch Translation aber fiihrt die 


3” PRZIBRAM, K.: Wien. Ber. II 165, 281 (1956). 

SS ORrEDAL, I: J. Mini Soc! Lond 31, 4417) (1o57)5 

39-Viu. L. 115, 130. | 
40 Kirscu, G.: Geologie und Radioaktivitat. Wien u. Berlin 1928 | 
41 PRzIBRAM, K.: Wien. Ber. II 165, 281 (1956). 
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Farbe in Blaulich-Grau iiber*2. Diese Alteren Ergebnisse sind von 
HANDIN u. a.*3 durch Anwendung viel starkerer Strahlenquellen in noch 
tiberzeugenderer Weise bestatigt worden: wird der Druck so angewendet, 
daB nur einfache Schiebungen auftreten, so ist die Bestrahlungsfarbe gelb, 
bewirkt aber der Druck Translationen, so werden die Kristalle tief blau! 

Was den Kunzit betrifft, konnte Miss CLarry 44 bestatigen, daB auch 
die rosa Farbe eine Bestrahlungsfarbe ist, wie Fraulein ZEKERT und der 
Verfasser* gefunden hatten. Damit stimmt iiberein, daB nach Angaben 
von J. SINKANKAS*® die Farbe des Kunzits nach der Zutageférderung 
am Tageslicht ausbleichen soll. 


8. Die Fluoreszenz des adsorbierten Wassers 


Wie EwLEs” schon vor langerer Zeit bemerkt hat, zeigen viele farb- 
lose anorganische Stoffe, die trocken nicht fluoreszieren, im feuchten 
Zustande eine blauliche Fluoreszenz, die dem adsorbierten Wasser, viel- 
leicht der OH-Gruppe, zuzuschreiben ist. Durch Erhitzen wird das 
Fluoreszenzvermogen vernichtet, tritt aber nach Befeuchten wieder auf’. 

Der Verfasser konnte diese Fluoreszenz adsorbierten Wassers an vielen 
Mineralien im Naturzustande und an vielen synthetischen Chemikalien 
nachweisen** °°, Sie ist charakterisiert durch ein oder zwei Emissions- 
maxima zwischen 430 und 480 mu.*, wird durch Glithen vernichtet, kehrt 
aber in vielen Fallen nach Befeuchtung oder langem Liegen an der 
feuchten Luft wieder. Die Regeneration des Fluoreszenzvermogens der 
ausgegliihten Proben erfolgt bei Temperaturerhdhung viel rascher als 
bei Zimmertemperatur, eine Erscheinung, die der Verfasser als durch 
Tempern reversible Fluoreszenz bezeichnet, siehe Tabelle 2; zu dieser 
ist zu bemerken, daB bei manchen der angefiithrten Substanzen das 
Gliithen eine chemische Veranderung bewirkt, z.B. bei den Carbonaten. 
Notwendige Bedingung fiir die reversible Fluoreszenz ist eine feine 


_ Pulverisierung*®!. Wahrend es bei Zimmertemperatur meist Tage dauert, 


* Die Photometerkurven zeigen nur ein Maximum im Blau, doch ergab die 
Ikorrektur wegen der Intensitats- und Wellenlangenabhangigkeit derSchwarzung 
bisweilen zwei Maxima; im Hinblick auf die Unsicherheit der IXorrektur ist ihre 


_ Realitat noch fraglich. 
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Tabelle 2. Die durch Tempern reversible Fluoveszenz pulverformiger Stoffe 


wurde beobachtet an: wurde unter denselben Bedingungen 
; 2 nicht beobachtet an: 

CaO, KaAHLBAUM!>2 ; 

SrO, KAHLBAUM! NaCl, Eimer & AMEND? 

BaO, Ursprung unbekannt! KCl, KaHLBAUM? 
MgCO,, KaHLBAuUM!)2 CaF,, SCHUCHARDT reinst 
CaCO,, KaHLBAuM!,? Ca(NO,), 4 H,O, KanLtpaum? 
CaCO3;, JOHNSON, MatHeEy, Co.8 Sr(NO,),, KaHLBAuM ® 

SrCO,, KAHLBAUM Ba(NO,),, KAHLBAUM 

BaCO,, KAHLBAUM!,? Borax ; 
Li,CO,, KAHLBAUM Tinkalkonit (Na,B,O, + 5 H,©) ' 
NaHCO, Uh, dyrer& CoS? 

CaSO,, von Professor A. BRUCKL! Anhydrit von STASSFURT 


SrSO,, KAHLEBAUM 

BaSO,, KaHLBAuM? 

Na,SO,, KaHLBaum!? 

K,SO,, KauLtpaum!s? 

Na,HPO,, KAaHLBAUM? 

NaF, Osterreichische Heilmittelstelle 

K-Ge-Zeolith, von Professor H. Novotny!?:;4 

Al,O,, Merck, zur Chromatographie nach BROCKMANN 
SiO,, Kieselsaureanhydrid KAHLBAUM 

Orthoklas von BAvVENO und MIAsk 

Mikrolin von K6énigsalm 

Amazonit vom Pike’s Peak 

Anhydrit von Kreuth! und Harz? 

Desmin von Island 

Analcim von Fronbach 

Skolezit von Island 

Heulandit von Rom ? 

Chabasit von Rubendérfl 

Colemanit, Tiirkei 

1 Fluoreszenz nach Gliihen gelblich. 

2 Pro analysi. 

3 Sterling Brand Chemical Reagents. 

4 Siehe WITTMANN, A., u. H. Novotny: Mh. Chem. 87, 654 (1956). 
> Tested Purity Reagents. 

6 Kristallisiert, Ba-frei. 

* Aus dem Mineralogischen Institut der Universitat Wien. 
Ss Specmpunes 


ehe die Fluoreszenz beim Liegen an der Luft wieder auftritt, geniigen 
hiezu_ bei 300° C im Ofen meist 60 sec, bei 500°C schon 15 bis 
30 sec. Dabei steigt die Temperatur des in einem Glasrohr befind- 
lichen Pulvers von Zimmertemperatur bis gegen 200°C. Die Fluo- ] 
reszenz kommt nicht wieder, wenn die Proben gleich nach dem Aus- J 
glithen in ausgeheizte Glasrdhren eingeschmolzen werden. Sie miissen | 
vor der Wiedererwarmung kurze Zeit — meist geniigt weniger als eine | 
Minute — offen an der Luft gelegen sein, was bei den hier besprochenen | 
Versuchen schon dadurch gegeben war, daB das Pulver zur Beobachtung | 
der Fluoreszenz vor der Analysenlampe immer neben eine Probe im | 
Naturzustand und eine nur ausgegliihte auf eine nicht-fluoreszierende | 
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Unterlage geschiittet wurde, am besten zur Vermeidung jeder méglichen 
Kontamination auf ausgegliihtes Platinblech. 

Die nachstliegende Deutung der durch Tempern reversiblen Fluoreszenz 
ist die folgende: durch Glithen — es geniigt meist eine Minute bei 800 bis 
900° C — wird das Wasser und damit die Fluoreszenz vertrieben; nach 
dem Auskiihlen der feuchten Luft * exponiert nimmt das Pulver durch 
Oberflachenadsorption etwas Feuchtigkeit auf, dies fithrt aber noch nicht 
zur Fluoreszenz. Erst die Zufuhr einer Aktivierungsenergie durch 
Wiedererwarmen bewirkt die festere Bindung des Wassers an die Ober- 
flache (aktive Stellen? Einbau von OH ?), die eine hinreichende Ver- 
schiebung der Energieniveaus zur Folge hat, so daB eine Erregung von 
Fluoreszenz durch langwelliges UV méglich wird. 

Es sei hier auf die Versuche von CLAFFY und ScHULMAN® und von 
WILKE *® hingewiesen, die zeigen, daB die Fluoreszenz kupferaktivierter 
Zeolithe durch Spuren von Feuchtigkeit begiinstigt wird, was WILKE 
auf den Einbau von OH in das Leuchtzentrum zuriickfiihrt. 

In vielen Fallen wird auch die Fluoreszenz im Naturzustand durch 
maBiges Tempern verstaérkt, was wohl ebenso zu erklaren ist, wie ihr 
Wiederauftreten nach Ausglithen und Wiedererwarmen. 

Eine haufige Erscheinung ist auch das Ubergehen der Fluoreszenz- 
farbe von Griinlichblau in Gelb durch Gliihen, als Folge der relativen Zu- 
nahme einer langwelligen Emissionsbande. An Calcit wurde dies sowie die 
Wirkung des Wassers schon von KrEutTz* und von DERIBERE *® gefunden. 

Mit dem Nachweis, da®B die griinlich-blauliche Fluoreszenz der Feld- 
spate von Wasser herriihrt®®, ist das Paradoxon behoben, daf diese 
magmatischen, bei hoher Temperatur entstandenen Mineralien ein 
Fluoreszenzvermoégen aufweisen, das durch Glithen vernichtet werden 
kann. Das Wasser diirfte hier aus dem Magma stammen. Die Beobach- 
tung einer Radio-Photofluoreszenz, die jenes Paradoxon auch hatte 
erklaren kénnen, an einem Feldspat, Amazonit, hat sich nicht bestatigt®”»®. 


* Anmerkung bei dey Korrektuy: Nach neueren Versuchen scheint das Wasser 
nicht nur aus der Luft stammen zu kénnen, sondern auch aus der Wasserhaut auf 
den festen Kérpern, mit denen das Pulver in Berthrung kommt. Daf Wasser 
und nicht eine andere aus der Luft (Schwebestoffe) oder von den genannten Fest- 
korperoberflachen stammende Verunreinigung der Aktivator ist, geht wohl zur 
Geniige daraus hervor, da Befeuchten des gegliihten Pulvers geradeso wirkt wie 
Wiedererwarmen. 

52 CLraFry, E., u. J.H. Scoutman: Amer. Mineral. 36, 272 (1957). 

58 WILKE, K.TuH.: Z. phys. Chem. 207, 45 (1957). 

54 Kreutz, St.: Bull. internat. Polon. 1936, 486. 

55 DERIBERE, M.: Les applications pratiques de la luminescence, 3. Aufl., S. 61. 
1955. 

56 PRZIBRAM, K.: Wien. Anz. 12. Juni 1958. 

57 PRZIBRAM, K.: Wien. Anz. 5. Mai 1955. 

58 PrzIBRAM, K.: Wien. Anz. 8. Dezember 1955. 
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Auch an gepulvertem Wollastonit vom Monte Baldo wird die durch ]} 
Gliihen zerstérte Fluoreszenz durch Befeuchten regeneriert, die durch Tem- ff 
pern reversible Fluoreszenz konnte aber hier nicht beobachtet werden. | 

Ein anderes Mineral, bei dem die blauliche Fluoreszenz sicher auch | 
von aufgenommenem Wasser herriihrt, ohne daB bisher durch Tempern | 
reversible Fluoreszenz unter den sonst wirksamen Bedingungen gefunden | 
werden konnte, ist der Talk: sein Fluoreszenzvermégen wird durch 
Gliihen zerstort, durch Kochen mit destilliertem Wasser regeneriert. 

An Talk wurde eine Beobachtung gemacht, die erst recht merkwiirdig 
zu sein schien, dann aber eine triviale Erklarung gefunden hat. Herr Dr. 
A. SCHIENER, Direktor der Mineralogischen Abteilung des Naturhisto- 
rischen Museums, hat mich darauf aufmerksam gemacht, daB, wenn ein 
stark fluoreszierendes Handstiick Talk mit dem Hammer geschlagen 
wird, die getroffenen Stellen vor der Analysenlampe dunkel auf hellem 
Grund erscheinen. Es hat sich dann gezeigt, daB schon Kratzen mit dem 
Fingernagel geniigt um eine dunkle Spur zu hinterlassen. Es handelt 
sich aber nur um eine Zerst6rung der optischen Kontinuitat: Abwischen 
oder Aufsetzen eines Wassertropfens stellt die helle Fluoreszenz sofort 
wieder her, wahrend auf die hellfluoreszierende Oberflache aufgestreutes 
Talkpulver dunkel auf hellem Grund erscheint. 


Es fehlt noch die quantitative Messung der durch Tempern rever- 
siblen Fluoreszenz. Indessen haben diese Untersuchungen schon zweier- 
lei ergeben: 1. Eine griinlich-blauliche Fluoreszenz vieler Mineralien riihrt 
von Wasser her, und 2. die Adsorption des Wassers erfolgt in zweiStufen, 
einer lockeren Oberflachenadsorption und einer die Zufuhr einer Aktivie- 
rungsenergie erfordernden festeren Bindung, die zur Fluoreszenz fiihrt. 


WawILow und TUMMERMANN ®® haben eine durch Filter-UV erregbare 
blauliche Fluoreszenz des Wassers beobachtet, die nur schwer durch 
wiederholte Destillation beseitigt werden kann. Wir konnten dasselbe 
an frisch gefallenem Schnee und an seinem Schmelzwasser feststellen, 
Emissionsmaximum bei etwa 430 muy, in hinreichender Ubereinstim- 
mung mit den Angaben der genannten Autoren. Die Deutung dieser 
Fluoreszenz steht noch nicht fest, wahrend WawiLow und TumMMER- 
MANN sie vermutungsweise auf irgendwie gebundenen Sauerstoff zu- 
riickfiihren wollten, glaubt [veKovic® sie organischen Verunreinigungen 
zuschreiben zu kénnen. Ware es aber nicht méglich, daB es sich auch 
hier um adsorbiertes Wasser handelt, nicht an einer festen Oberflache 
sondern an den Molektilen irgendwelcher Verunreinigungen? Die Tat- 


59 Wawi Low, S.I., u. I1.A. TUMMERMANN: Z. Physik 54, 270 (1929). Diese 
Fluoreszenz war iibrigens schon friiher yon A.CARRELLI, P. PRINGSHEIM und 
B. Rosen [Z. Physik 51, 511 (1928)] gelegentlich einer Arbeit tiber den Raman- 
Effekt des Wassers bemerkt worden. 


89 TveKovic, H.: Naturwiss. 18, 232 (1930). — Z. Hyg. Infekt.-Kr. 112, 54 (1931). 
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sache, daB WawIiLow und TUMMERMANN eine dhnliche Fluoreszenz auch 
an anderen Fliissigkeiten gefunden haben, ist kein zwingendes Gegen- 
argument, da bei OH-haltigen Fliissigkeiten diese Gruppe maBgebend 
sein kénnte, bei anderen schwer zu beseitigende Feuchtigkeitsspuren. 


9. Zur Fluoreszenz der Haut ®!: & 


Gleichsam als Nebenprodukt der unter 8. besprochenen Untersuchung 
wurden neue Erkenntnisse tiber die bekannte blaulich-weiBe Fluoreszenz 
der Haut gewonnen. 

Der Verfasser hatte urspriinglich gemeint, die durch Tempern rever- 
sible Fluoreszenz an gréBeren Stiicken Feldspat beobachtet zu haben ®, 
Kontrollversuche haben aber ergeben, daB die Verstarkung der Fluores- 
zenz nach Wiedererwarmen dieser ausgegliihten Stiicke, im Gegensatz 
zu feinem Pulver, nur erfolgt, wenn sie nach dem Ausglithen mit der 
Hand beriihrt worden waren®. Hier handelt es sich also nicht um aus 
der Luft aufgenommene Feuchtigkeit, sondern um Hautsubstanz®. DaB 
die verstarkte Fluoreszenz an den ausgegliihten und mit der Hand be- 
ruhrten Stiicken erst nach Wiedererwarmen bemerkbar wird, rithrt daher, 
daB die Haut- — die 4uBere Hornhautschichte — nach passender Warme- 
behandlung wesentlich starker fluoresziert als im Naturzustand. Bei 
fortschreitender Vorerhitzung fluoreszieren Hautstiickchen erst heller 
blaulich-weiB, dann stark gelb und schheBlich dunkel orangerot. Dabei 
geht die Eigenfarbe der Haut tiber hell Rotbraun in dunkel Schwarzbraun 
iiber. Die angegebene Farbanderung des Fluoreszenzlichtes ist auf die 
Anderung der Absorption in der gebraunten Haut zuriickzufithren. DaB 
es sich nicht um eine Anderung der Emission handelt, zeigt sich darin, 
daB sich mit Wasser aus der gebraunten, gelb fluoreszierenden Haut ein 
intensiv blau fluoreszierender Extrakt gewinnen laBt. Die fluoreszierende 
Substanz dieses Extraktes vermag ein Bakterien-Glasfilter zu passieren 
und zeigt im Ultramikroskop einen blauen Kegel, der zum gr6oBten Teil 
von Fluoreszenz und nur zum geringsten von einem Tyndall-Effekt her- 
riihrt. Beim Eintrocknen des Extraktes durch Verdunsten bleibt ein 
brauner Riickstand, der verhaltnismaBig schwach fluoresziert; ein auf- 
gesetzter Wassertropfen stellt die helle Fluoreszenz sofort wieder her. Es 
ware nach obigem verlockend anzunehmen, da8B auch da die Adsorption 
des Wassers im Spiele sei, doch wird es sich hier eher um die bekannte 
Begiinstigung der Fluoreszenz durch Lésung handeln, wobei aber noch 
zu priifen ware, ob nicht beide Erscheinungen zusammen hangen. 

61 PRzIBRAM, K.: Naturwiss. 44, 393 (1957). 

62 PrzrBpRAM, K.: Nature, Lond. 182, 520 (1958). 

63 PrzIBRAM, K.: Wien. Ber. II 165, 281 (1956). 


64 PrzIBRAM, K.: Wien. Ber. II 166, 111 (1957). 
65 Vel. hiezu die Notiz von Hatra, F., u. R. van TasseL [Naturwiss. 43, 444 


(1956)] itiber den Geruch von Gesteinsfunken. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Heidelberg 
y.-Invarianz und starke Wechselwirkungen 
Von 
BERTHOLD STECH und GUSTAV KRAMER 


(Eingegangen am 16. Dezember 1958) 


In a previous letter® a generalized y,-invariance for strong interactions has been 
proposed and some consequences of this invariance have been outlined. The | 
present paper contains the detailed proof and discussion of these consequences. For | 
the baryon-pion interactions one obtains two possible forms for the coupling: 
a) The coupling is determined by the total I-spin vector current and contains no 
direct AX'm-coupling. This interaction turns out to be strictly parity conserving 
even in the presence of electromagnetic and I-spin invariant K-meson couplings. 
b) The baryon-pion interaction has global symmetry and thus contains a direct 
AL a-coupling. In this case the baryon-pion interactions are strictly parity con- 
serving only as long as one can neglect unsymmetric A-meson couplings. 

The K-meson couplings themselves should violate the invariance against space 
reflections. 


Das Studium der schwachen Wechselwirkungen zeigte, daB der Er- 
haltungssatz der Paritat kein universell giiltiges Gesetz ist. Nur fiir das 
Produkt aus Ladungskonjugation und Paritaétsoperation scheint ein 
strenger Erhaltungssatz zu bestehen!. Mit dem Verlust der Paritats- 
invarianz sind die schwachen Wechselwirkungen jedoch nicht kompli- 
zierter geworden. Im Gegenteil, ein bereits friiher vermutetes? Inva- 
rianzprinzip — die y;-Invarianz — hat sich bewahrt und gibt bei seiner 
konsequenten Anwendung als einzig mégliche Wechselwirkung die 
experimentell gut gesicherte V-A-Wechselwirkung?*. Die y;-Inva- 
rianz besagt, da der Wechselwirkungsoperator in sich tibergeht, wenn 
die Wellenfunktion y eines beliebigen in der Wechselwirkung vorkom- 
menden Spinteilchens durch y; yw ersetzt wird: 

pete) A725 
Neben den schwachen Wechselwirkungen zeigt auch die elektromagneti- 
sche Wechselwirkung diese Invarianz. In diesem Falle ist jedoch mit 
dieser Invarianz keine Paritaétsverletzung verbundeun, da bei der elektro- 
magnetischen Wechselwirkung jedes Teilchen quadratisch an das Feld 
gekoppelt ist und die Eichinvarianz die Axialvektorkopplung ausschlieBt. 
Fine spezielle Konsequenz der y;-Invarianz fiir die elektromagnetische 
Wechselwirkung ist das Verbot einer divekten Kopplung der (nackten) 


1 Burcy, M.T., V.E. Kroun, T.B. Novey, G.R. Rinco u. V.L. TELecpr: 
Phys. Rev. ett. 1) 32404958). 

+ STECH By Os Jel Ds |PNSENG Ze Physik 141, 175, 403 (1955). Fiir eine ahn- 
liche Invarianzforderung vgl. auch J. Tromno: Nuovo Cim. 1, 226 (1955). 

3 SUDARSHAN, E.C.G., u. R.E. Marsuak: Phys. Rev. 109, 1860 (1958) 

4 Feynman, R.P., u. M. Gett-Mann: Phys. Rev. 109, 193 (1958) 
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Elementarteilchen mittels eines Pauli-Zusatzmomentes. Aus der In- 
varianzforderung folgt daher das von GELL-Mann® diskutierte ,,Prinzip 
der minimalen elektromagnetischen Wechselwirkung“. 

Zweck der vorliegenden Arbeit ist es, zu untersuchen, ob die y;-Inva- 
rianz auch auf die starken Wechselwirkungen anwendbar ist und welche 
Konsequenzen fiir den Kopplungsansatz resultieren ®, 

Auf den ersten Blick scheint eine Anwendung auf die starken Wech- 
selwirkungen unmdglich zu sein. Bei der z-Meson-Nukleon-Wechsel- 
wirkung hat man verschiedene Teilchen (Neutron, Proton) miteinander 
gekoppelt, so da die Erfiillung der Invarianzforderung es notwendig 
macht genau wie bei den schwachen Wechselwirkungen den Projektions- 
operator 3 (1+y;) einzufiihren: Die Kopplung sollte daher die Form 
haben Ly = + iy, (1 +75) Fy 5 @. (1) 
In dieser Gleichung bezeichnet Ly den Wechselwirkungsanteil der 
Lagrange-Dichte, y das Nukleonen- und @ das z-Mesonenfeld. Die Pfeile 
charakterisieren Vektoren im Isospinraum. 

Dieser Ansatz fiihrt augenscheinlich zur Verletzung der Paritats- 
erhaltung und steht damit im Gegensatz zu vorliegenden experimentellen 
Daten aus der Kernphysik und aus der z-Meson-Nukleon-Streuung’”®. 
Betrachtet man die y;-invariante Wechselwirkung (1) jedoch genauer, so 
erkennt man, daB der Vektoranteil } pi y, ty wegen der Kontinuitats- 
gleichung in 0-ter Naherung keinen Beitrag liefert. Hierdurch wird eine 
Verallgemeinerung des Ansatzes (1) nahegelegt: Man wahle in der Kopp- 


lung an Stelle des Stromes $i y,7y einen Gesamtstrom 7,, fiir den 
eine Kontinuitatsgleichung streng giiltig ist. Diese Hypothese ist ver- 
wandt mit der Annahme FEYNMANs und GELL-MANnNNs, das in schwachen 
Wechselwirkungen der totale Isotopen-Spin-Vektorstrom gekoppelt ist*. 
In unserem Falle errechnet sich jedoch der Strom aus der Lagrange-Funk- 
tion, in der er nach unserer Annahme selbst vorkommt. Um ihn zu bestim- 
men, ist daher ein ,,selbstkonsistentes‘‘ Verfahren notwendig: Die 


Lagrange-Dichte ie ike ee > One 
2 Lig = Wa ae aL ea y) Ox, z (2) 
soll y,-invariant sein und aus den zugehérigen Bewegungsgleichungen soll 
die Kontinuitatsgleichung ea : ie 16 B) 
¥u 
folgen. Gl. (2) kann zunachst noch etwas allgemeiner in der Form ge- 
schrieben werden TT Ae a ee 
Ly = (i, +94) Ox, ®, (4) 


5 GreLLt-Mann, M.: Nuovo Cim. 4, Suppl. 2, 848 (1946). 

6 SrecH, B.: Phys. Rev. Lett. (im Druck). 

7 TANNER, N.: Phys. Rev. 107, 1203 (1957). 

8 WILKINSON, D.H.: Phys. Rev. 109, 1603 (1958). 

9 Heer, E., A. RoBERTS u. J. Tintot: Phys. Rev. 111, 645 (1958). 
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wobel iA “ einen Axialvektorstrom bezeichnet, der die effektive Wechsel- 
wirkung bestimmt. Die Berechnung von (4), unter Beriicksichtigung der 
Bedingung (3) ist im Mis paras Es ergibt sich 


Lo Beil of 
m off. r Tah OX ®. (5) 
In diesem Ausdruck ist fe ein Operator, der durch die Beziehung definiert ist 
{x = {X 4 Ox X £40. x), 6) 
ofij=—* [e+ L|oxi]+26-X}. 
wobei zur hee aga 79. + 4 gesetzt wurde. 


79 bezeichnet den Isospinvektor-Strom der fiir die freien Teilchen gilt. 
Der Strom der freien Nukleonen und freien z-Mesonen ist * 


jn = SPinty— \e x a ale 
Die Gl. (5) besitzt also in der Tat die y;-Invarianz, wenn 74 =39) 7,75 
gesetzt wird wie in Gl. (2). 

Das Verschwinden der Divergenz des Stromes 7 jn verbiirgt nunmehr 
die Aquivalenz der neuen Lagrange-Funktion mit einer Lagrange-Funk- 
tion, die diesen Strom nicht mehr enthalt, sondern nur die gewohnte 


Axial-Vektor-Kopplung; sie ist daher spiegelungsinvariant. 


Der Isospinvektor-Strom iu ist natiirlich nur divergenzfrei, wenn keine isospin- 
verletzende elektromagnetische Wechselwirkung vorliegt. Aus der Eichinvarianz 
der elektromagnetischen Kopplung folgt jedoch, da® die strenge Aquivalenz des 
neuen Ansatzes (2) mit der ublichen Axialvektor-Kopplung auch bei der Anwesen- 
heit elektromagnetischer Wechselwirkungen noch giiltig ist. Die Eichinvarianz 
verlangt namlich fur die Divergenz des Isospinvektor-Stromes 

Ga os = 
aa ——jy= — eA, Pees (8) 
wobei @3 einen Tinmeevaies in 3-Richtung im Isoraum und 4, das Vektor- 
potential bezeichnet. Andererseits ist jedoch bei Vorliegen einer elektromagneti- 
schen Wechselwirkung eee @ in (2) durch den Ausdruck 
i 
e ra] = i > 
x, 8 + e4u lé. x ®| (9) 
zu ersetzen. Bei einer partiellen Integration in Gl. (2) oder (4) heben sich daher die 
entsprechenden Zusatzglieder gerade weg. 


Damit ist gezeigt, daB die neue y,-invariante Yukawa-Kopplung 
aquivalent mit einer Axialvektorkopplung ist und infolgedessen die 
Paritat erhalt. Das Ergebnis dieses Abschnittes ]a8t sich aber auch 
folgendermaBen formulieren: Zusammen mit der Hypothese der Kopp- 
lung des totalen Stromes bestimmt das y;-Invarianzprinzip eindeutig die 
Yukawa-Kopplung und diese erweist sich als paritatsinvariant. 

Nun ist es einfach die Konsequenzen unserer Annahme fiir die all- 
gemeine Baryon-z-Meson-Wechselwirkung, die auch die Hyperonen 


* Der relative Koeffizient der beiden Stromanteile wird durch die Eichinvarianz 
oder die Isospininvarianz [vgl. Anhang Gl. (A.1)] bestimmt. 
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einschhieBt, zu itbersehen. Gl. (5) mit (6) gilt weiterhin und der ,,freie“ 


Strom 79 lautet nunmehr: 
i =491 y,ty t+ By Xe S| +45 iy,t£+42-Mesonenstrom. (10) 
Die Erfiillung der y;-Invarianz fiir Gl. (5) erfordert nun, daB die Koeffi- 


zienten fiir den axialen Strom 4 mit denen der Gl. (10) iibereinstimmen. 


je =3 Gi yeysty) + (2x yys2|+4h(FiysystZ). (14) 
Damit sind auch die relativen Kopplungskonstanten der Baryonen festge- 
legt. In diesen Formeln wurden zunachst diek’-Mesonen-Wechselwirkungen 
auBer acht gelassen. Ihre Beriicksichtigung gibt Zusatzbeitrage zu Gl. (10) 
und (11). Solange die A-Kopplungen jedoch isospininvariant sind, gilt die 
Kontinuitatsgleichung (3) und alle Beitrage, die diese Kopplungen liefern, 
treten in der effektiven Baryonen-z-Mesonen-Wechselwirkung nicht auf. 
Der Strom (10) und die zugehdrige Wechselwirkung (5) enthalten 
keine A2’x-Kopplung. Eine solche laBt sich nach unserem Schema nur 
erhalten, wenn man annimmt, daB nicht die gewéhnliche Isospininvarianz 
die Baryonen-z-Mesonen-Wechselwirkung bestimmt, sondern eine neue 
Isospininvarianz, bei der die Paare 2”, a (A—2°) und a (A+ 2°), 2 
als zwei weitere Isospindoubletts behandelt werden, 
Dazu ist erforderlich, die A-2-Massendifferenz als von einer anderen 
Kopplung — vermutlich von der K-Mesonen-Kopplung herriihrend — 
anzusehen. An Stelle des Stromes (10) erhalt man nun den Ausdruck: 


> 


ae =1piy,tyth|Zxy,2] +4Aiy, 2 +4Liy A 4 


=. >= 
+ 321y,t& + 2-Mesonenstrom . 


(12) 


Fiir die zugehorige Wechselwirkung (5) bzw. (4) ergibt sich dann 
(nach Erfillung der y;-Invarianzforderung) die von GELL-MANN? 
postulierte und als ,,globale Symmetrie“‘ bezeichnete Kopplung: Alle 
Baryonenpaare haben die gleiche Paritat und alle Kopplungskonstanten 


sind gleich. Der Erhaltungssatz fiir den Strom 7, nach Gl. (3) ist nur 
giiltig, solange auch die K-Kopplungen die eben erwahnte neue Isospin- 
nivarianz zeigen. Dies ist jedoch nur fiir eine sehr symmetrisch gewahlte 
K-Kopplung, die von Pats" diskutiert wurde und die nicht in Uberein- 
stimmung mit vorliegenden experimentellen Daten steht, der Fall. 
_ Unsymmetrische K-Kopplungen, die auch fiir die A-2-Massendifferenz 
verantwortlich sein kénnten, ergeben einen nicht verschwindenden 
Beitrag zur Divergenz des Vektorstromes. Die Erhaltung der Spiege- 
lungsinvarianz fiir die z-Meson-Baryon-Wechselwirkung ist daher in 
diesem Falle nur naherungsweise erfiillt. 

~ 10 Ge-MANN, M.: Phys. Rev. 106, 1296 (1957). 

11 Pais, A.: Phys. Rev. 110, 574 (1958). 
o* 
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Die Konsequenzen der verallgemeinerten y;-Invarianz fiir die 
K-Mesonen-Kopplungen sind weniger leicht zu tibersehen. Im Gegensatz 
zur z-Meson-Baryon-Wechselwirkung scheint es hier keinen Strom zu 
geben, fiir den ein Erhaltungssatz gilt. Wenn es jedoch keinen Erhal- 
tungssatz (Kontinuitatsgleichung) fiir diesen Strom gibt, so ist eine Ver- 
letzung der Paritatsinvarianz zu erwarten. Bis jetzt liegen noch keine 
gentigend genauen experimentellen Ergebnisse vor, die diesen Punkt 
bekraftigen kénnten. Einige Anzeichen fiir eine mégliche Nichterhaltung 
der Paritat bei A-Mesonen-Wechselwirkungen sind jedoch bemerkt 
worden ?2:13. 

Setzen wir nach FEYNMANN und GELL-MANN#? voraus, daB in schwa- 
chen Wechselwirkungen die Wechselwirkung durch totale Stréme be- 
schrieben wird, so ergibt sich als interessante Konsequenz unserer An- 
nahme, daB in starken und schwachen Wechselwirkungen die gleichen 
Stréme gekoppelt sind. 

Herrn J.H.D. JENSEN danken wir fiir wertvolle Hinweise und zahlreiche 
Diskussionen. 


Anhang 


Es soll gezeigt werden, daB aus den Gln. (2) und (3) bzw. (4) und (3) 
die Gl. (5) folgt. Aus der Isotopenspinerhaltung ergibt sich, daB der 
Isotopenspinvektorstrom aus der Lagrange-Dichte in folgender Weise 
berechnet werden kann!!: 


a i ES ie DOL 7 éL 

Iu Fre ial eases ae + |D x emt: (A.1) 

é o |= PM (eee 
O%y OX n) Ok, 

Die Divergenz dieses Stromes ist namlich gleich der Anderung der 


Lagrange-Dichte L bei einer infinitesimalen Drehung im Isoraum. Aus 
Gl. (2) und der Lagrange-Funktion fiir die freien Teilchen folgt daher 


p= [® x (1.472) 


m 


(A.2) 
mit x ‘ x re eS 
In => Piyty) — |® X= 9}. 


u 


Diese Gleichung, aufgelést nach j,, ergibt nach einigen Umformungen: 


tthe = OV fale (A.3) 
wobei Q wie in Gl. (5) definiert ist. 


Die Gl. (A.3) gilt allgemein, insbesondere darf ? auch Hyperonen- 
stréme enthalten. 


12 Zum Beispiel: BLUMENFELD, H., W. Cuinowsky u. L.M. LEDERMAN: Nuovo 
Cim. 8, 296 (1958). 

13 Private Mitteilungen durch L.M. LEDERMAN. 

14 Vgl. WENTZEL, G.: Quantum Theory of Fields. New York; LTD. London: 
Interscience Publishers; Inc. 1949. Die Ableitung ist 4hnlich wie fiir den Ladungs- 
strom aus der Forderung der Eichinvarianz. 
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Aus dem Institut fiir Physikalische Chemie der Universitat Freiburg i. Br. 


Zur quantenmechanischen Theorie 
der dielektrischen Orientierungspolarisation von Gasen 


II. Die Orientierungspolarisation eines aus symmetrischen 
Kreiselmolekiilen bestehenden Dipolgases 
im elektrischen Wechselfeld * 


Von 
WILHELM MAIER und HERMANN K. WIMMEL 


(Eingegangen am 23. Oktober 1958) 


In allen Fallen, in denen die Molekiile eines Dipolgases nichtrotierende, raumfeste 
Komponenten ihres permanenten Dipolmoments besitzen, enthalt die dielektrische 
Orientierungspolarisation dieses Gases neben der immer vorhandenen Rotations- 
polarisation (Beeinflussung der Rotationsbewegungen der jeweils rotierenden Dipol- 
komponenten) eine Umklapp- oder Versationspolarisation, die durch ein relaxieren- 
des Umklappen der jeweils nichtrotierenden Dipolkomponenten in andere Orien- 
tierungszustande zustande kommt. Auf der Grundlage der quantenmechanischen 
Dispersionstheorie von KARPLUS und SCHWINGER wird die Frequenzabhangigkeit 
dieser beiden Polarisationsanteile diskutiert. Dispersion und Absorption haben im 
Falle der Versationspolarisation den Charakter von Relaxationskurven, wahrend 
die Frequenzabhangigkeit des Real- und Imaginarteils der Rotationspolarisation 
die eines Linienspektrums ist (Rotationsspektrum des Gases). Es zeigt sich, da8 
bei symmetrischen Kreiseln der prozentuale Anteil der Versationspolarisation an 
der gesamten Orientierungspolarisation in erster Naherung allein durch das Ver- 
haltnis der beiden Haupttragheitsmomente bestimmt ist. Fiir die integrale Rota- 
tions- und Versationspolarisation dieser Molekitile werden zur Vereinfachung der 
Auswertung asymptotische Ausdriicke abgeleitet. Ferner wird der Zusammenhang 
zwischen Versations- und Inversionspolarisation untersucht und gezeigt, daB die 
Deutung des nichtresonanten Anteils der dielektrischen Orientierungspolarisation 
eines Gases als Versationseffekt die Verhaltnisse im allgemeinen richtiger schildert 
als die Beschreibung mit Hilfe der Inversion. 


A. Einleitung 


In einer friiheren Veréffentlichung! [im folgenden als (I) zitiert] 
hatten wir uns mit der statischen Orientierungspolarisation eines aus 
Dipolmolekiilen bestehenden Gases beschaftigt und insbesondere die- 
jenigen Falle betrachtet, bei denen die Molekiile im feldfreien Raum eine 
raumfeste Dipolkomponente besitzen, d.h. eine Komponente, die sich 
durch die Rotationsbewegung nicht herausmittelt. Die Orientierungs- 


x Im wesentlichen entnommen aus: H.K. Wimmet, Diss. Freiburg i. Br. 1958. 
1 Maier, W., u. H.K. Wimme-: Z. Physik 153, 297 (1958). 
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polarisation besteht dann aus zwei ihrer Entstehung nach ganz verschie- 
denen Anteilen. Den einen Anteil bezeichneten wir als_ ,,Rotations- 
polarisation’. Er kommt dadurch zustande, daB das elektrische Feld 
die Rotationsbewegungen der Molekiile deformiert, wodurch im zeit- 
lichen Mittel ein der Feldstarke in erster Naherung proportionales ,,in- 
duziertes‘’ Moment entsteht. Den anderen Anteil nannten wir ,,Ver- 
sationspolarisation. Er rithrt in erster Naherung allein von den nicht- 
rotierenden Dipolkomponenten her, deren Orientierungen im feldfreien 
Raum so verteilt sind, daB die Mittelung iiber alle Molekiile das Moment 
Null ergibt. Im elektrischen Feld dagegen spielt sich mit Hilfe der mole- 
kularen Zusammenst6Be eine neue Boltzmann-Verteilung der Beset- 
zungen der verschiedenen Orientierungen ein, die von einem der Feld- 
starke proportionalen mittleren Moment in £-Richtung begleitet ist. 
Fiir beide Polarisationsanteile sind in (I) asymptotische Formeln zu 
ihrer Berechnung angegeben worden. 

In der hier vorliegenden Ver6ffentlichung soll nun die Frequenz- 
abhangigkeit dieser beiden Polarisationsanteile untersucht werden. Rein 
qualitativ laBt sich hieriiber folgendes sagen: Die zeitliche Ausbildung 
der Versationspolarisation ist ein relaxierender Vorgang, dessen Rela- 
xationszeit durch die sekundliche Anzahl der effektiven Molektilzusam- 
menst6Be bestimmt ist. Dispersion und Absorption des Real- und Ima- 
ginarteils dieser Polarisation werden also einen fiir Relaxationsphano- 
mene charakteristischen Frequenzverlauf haben. Die Frequenzabhangig- 
keit der Rotationspolarisation dagegen ist in erster Linie durch die 
Frequenzen der Rotationsiibergange (Mikrowellenspektrum des Gases) 
bestimmt und wird von der Art einer Resonanzdispersion und -absorp- 
tion sein. Die Molekiilzusammenst6Be machen sich hier nur sekundar 
durch ihre linienverbreiternde Wirkung bemerkbar. 

Gegeniiber der Theorie der statischen Orientierungspolarisation 
andern sich die Verhaltnisse einmal insofern, als die Stérung nun durch 
ein elektrisches Wechselfeld verursacht wird. AuBerdem muB aber auch 
die Wirkung der molekularen ZusammenstéBe jetzt im einzelnen beriick- 
sichtigt werden; denn die St6B8e bestimmen nicht nur als summarisch- 
statistischer Effekt die Relaxationszeit, mit der sich die Versations- 
polarisation einstellt, sondern sie haben auch einen direkten Einflu8 auf 
die zeitlich variierenden Rotationswellenfunktionen, d.h., klassisch aus- 
gedriickt, auf die Rotationsbewegung: Ohne StoBeinwirkung hatten 
die Molekiile ihre dem zeitlichen Verlauf des elektrischen Feldes in 
bestimmter Weise angepaBten Rotationswellenfunktionen und die damit 
verbundenen induzierten Dipolmomente der Dipolrotation. Durch die 
St6Be werden neue Anfangswerte der Wellenfunktion und des induzierten 
Moments fiir die Zeit bis zum jeweils nachsten StoB festgelegt. Da 
eine exakte Berechnung dieser abgednderten Anfangswerte und ihrer 
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statistischen Verteilung — etwa mittels der zeitabhangigen Schrédinger- 
Gleichung und geeigneter statistischer Mittelung — verhaltnismaBig 
kompliziert ist, verfahrt man in den Theorien der Sto8verbreiterung 
spektraler Ubergange vielfach in der Weise, da8 man eine plausible 
Annahme iiber den mittleren Effekt der molekularen Zusammenst6Be 
macht und deren Brauchbarkeit durch die experimentelle Priifung der 
Theorie kontrolliert. In der bekannten von vAN VLECK und WEIss- 
KOPF? gegebenen StoBverbreiterungstheorie wird z.B. angenommen, dab 
die nach dem StoB vorliegenden neuen Anfangswerte einer Boltzmann- 
Verteilung geniigen, die der gerade wirksamen Feldstarke entspricht. 

Die van Vleck-Weisskopfsche Theorie beschreibt die Dispersion und 
Absorption von Gasen in einem ausgedehnten Druckbereich (10-3 bis 
10? Torr) und bei hinreichend niedrigen Frequenzen (experimentell gut 
bestatigt im Mikrowellengebiet). Die Molekiile werden in ihr zunachst 
als klassische harmonische Oszillatoren behandelt. Die Ergebnisse der 
klassischen Theorie werden dann mittels einer aus dem Korrespondenz- 
prinzip folgenden formalen Vorschrift in die Quantenmechanik iibersetzt. 
Dabei laBt sich aber nicht mehr erkennen, was die van Vleck-Weisskopf- 
sche Annahme iiber den mittleren StoBeffekt im Falle unserer quanten- 
mechanisch beschriebenen rotierenden Dipolmolekiile bedeutet, weil das 
benutzte Oszillatormodell kein permanentes Dipolmoment und keine 
Rotationsbewegung besitzt. KArRPLUS und SCHWINGER? ist es gelungen, 
diesen Mangel zu beheben und eine Ableitung der van Vleck-Weisskopf- 
schen Dispersionsformel zu geben, in welcher die Molekiile als beliebige 
quantenmechanische Systeme behandelt werden und die gesamte Theorie 
mit Hilfe der von NEUMANN? und Drrac? eingefiihrten Dichtematrix 
konsequent quantenmechanisch durchgefiihrt wird. Die fiir den mitt- 
leren StoBeffekt gemachte ,,plausible Annahme“ lautet in der quanten- 
mechanischen Fassung folgendermaBen: Die Dichtematrix og, derjenigen 
Molekiile, die zur Zeit ¢, einen ZusammenstoB erleiden, soll unmittelbar 
nach dem StoB die Boltzmann-Matrix sein, die der zur Zeit ¢, gerade 
wirksamen Feldstarke entspricht. Mit anderen Worten: Der Erwartungs- 
wert des Dipolmoments soll unmittelbar nach dem StoB im Mittel gerade 
gleich demjenigen Mittelwert sein, der sich ergabe, wenn die zur Zeit ¢, 
momentan vorhandene Feldstirke als statisches Feld wirksam ware. Diese 
Annahme erscheint plausibel, sofern man voraussetzen kann, daB die StoB- 
dauer und das mittlere Zeitintervall zwischen zwei aufeinanderfolgenden 
StéBen klein sind gegeniiber der Periode des elektrischen Wechselfeldes. 


2 VLECK, J.H. VAN, u. V.F. WEISSKOPF: Rev. Mod. Phys: 17, 227 (1945). 

3 Karpius, R., u. J. SCHWINGER: Phys. Rev. 73, 1020 (1948). 

4 NEUMANN, J. v.: Géttinger Nachr. 1927, 245, 273. 

5 Drrac, P.A.M.: Proc. Cambridge Phil. Soc. 25, 62 (1929); 26, 361 (1930); 


27, 240 (1931). 
LO 
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Wir wenden im folgenden die Karplus-Schwingersche Dispersions- 
theorie speziell auf die Versations- und Rotationspolarisation eines aus 
starren Kreiseln bestehenden Dipolgases an und erhalten so die Fre- 
quenzabhangigkeit dieser beiden Polarisationsanteile. Wir beschranken 
uns dabei wie in (I) auf die lineare Naherung der quantenmechanischen 
Stérungsrechnung, in der die Amplitude der dielektrischen Polarisation 
proportional der Feldamplitude Ey ist. Im Anschlu8 daran betrachten 
wir die Modifikationen, die durch die bei einem nichtlinearen und nicht- 
ebenen Molekiil im Prinzip immer vorhandene Inversionsaufspaltung der 
Rotationsniveaus entstehen. Es wird sich dabei zeigen, daB bei den fiir 
experimentelle Messungen notwendigen elektrischen Feldstarken und 
Gasdrucken angesichts der im allgemeinen extrem geringen Inversions- 
aufspaltungen (Ausnahmen: Molekiile wie NH, u. a.) die Erklarung des 
nichtresonanten Anteils der Orientierungspolarisation durch ein rela- 
xierendes Umklappen der nichtrotierenden Komponente des permanen- 
ten Dipolmoments (Versationseffekt) den wirklichen Verhaltnissen besser 
entspricht als die Deutung durch einen Inversionseffekt. 

Auf die Unterscheidung zweier verschiedener Anteile der Orientie- 
rungspolarisation haben fiir den Fall der Absorption als erste wohl 
WALTER und HERSHBERGER® aufmerksam gemacht. Die mit der Ver- 
sationspolarisation verbundene Absorption ist dann in der Folgezeit 
mehrfach Gegenstand experimenteller Untersuchungen gewesen’? 7°. In 
neuester Zeit ist auch die ihr entsprechende Dispersion nachgewiesen 
worden!!2. Die betreffenden Autoren bezeichnen diesen Absorptions- 
anteil teils als Debyesche Absorption, Relaxationsabsorption oder nicht- 
resonante Absorption, teils als Inversionsabsorption. STRANDBERG!3 
nennt die beiden Absorptionsanteile einfach ,,resonant‘‘ und _ ,,nonreso- 
nant absorption”, eine Bezeichnungsweise, die keinen Bezug auf einen 
bestimmten molekularen Absorptionsmechanismus hat. Bei der Dis- 
kussion molekiilphysikalischer Probleme ist es aber gelegentlich wiin- 
schenswert, sich den Einzelvorgang méglichst konkret vor Augen zu 
halten, und in solchen Fallen haben wir es fiir zweckmaBig gefunden, den 
hier mit Versation bezeichneten Vorgang zu unterscheiden von dem der 
eigentlichen Debyeschen Dipolpolarisation, die durch das Umspringen 
der Molekiile zwischen verschiedenen Lagen minimaler potentieller 


° WaLTER, J.E., and W.D. HERSHBERGER: J. Appl. Phys. 17, 814 (1946). 

? BLEANEY, B., and J.H.N. Lousser: Proc. Phys. Soc. Lond. A 63, 483 (1950). 

8 Swarup, P.: Z. Physik 144, 632 (1956). 

9 Maryort, A.S., and G. Birnspaum: J. Chem. Phys. 24, 1022 (1956). 

10 BIRNBAUM, G.: J. Chem. Phys. 27, 360 (1957). 

™ Boaes, J.E., C.M. Crain and J.E.WuitErorp: J. Phys. Chem. 61, 482 (1957). 

© Boces, J.E., C.M. Tompson and C.M. Crain: J. Phys. Chem. 61, 1625 (1957). 

18 STRANDBERG, M.W.P.: Microwave Spectroscopy, S. 74. London: Methuen 
& Co, Ltds 11954" 
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Energie (wie in Fliissigkeiten und Festk6rpern) verursacht ist, und die 
Versationspolarisation auch abzugrenzen gegeniiber der mit den In- 
versionstibergangen verkniipften Polarisation, die nur bei geniigend 
kleinen StoBzahlen vorliegt und ein Resonanzphinomen ist. 


B. Die Orientierungspolarisation eines Gases im elektrischen 
Wechselfeld nach der quantenmechanischen Stérungsrechnung 


Wir gehen von dem von Karpius und ScHWINGER?® abgeleiteten 
allgemeinen Ausdruck fiir die dielektrische Suszeptibilitat aus und 
spezialisieren ihn auf den Orientierungsanteil A ¢G, der komplexen DK e*, 
wobei wir noch das innere Feld E, und die aus den Kernspins resultie- 
renden statistischen Gewichte der einzelnen Rotationszustainde ein- 
fiihren und eine Abhangigkeit der Linienbreitenparameter vom Rota- 
tionszustand zulassen. Fiir das innere Feld darf man als gute Naherung 
das Lorentz-Feld 


Sole - ; 
Ve Saeed 2 Si esero (1) 


v 2 


2) 
setzen (Ey - e'®’ = 4uBeres Wechselfeld), solange die Wellenlange groB 
gegen die Molekiildimensionen ist, wie dies im Mikrowellenbereich ja 
immer zutrifft. Mit e 
Ae, =4aN- ee (2) 


0 
(N = Molekiilzahl pro cm, (/7,)) = komplexe Amplitude der in Feld- 
richtung gelegenen mittleren Komponente des permanenten Dipol- 
moments, gemittelt tiber alle Molekiile) erhalt man dann folgenden 
Ausdruck fiir die gesamte Orientierungspolarisation, in welchem die 
Aufgliederung in die beiden uns interessierenden Anteile schon vorge- 
nommen ist: 


Ae}, — 8aN 1 ~ e—WrlkT pe thee m- (uh) n Zale “(Pam = lnm) aE 
Zz n 


—— m ihe aad | (3) 
4aN 1 Nal _ wie 0 2 3 
ae 3kT Yp Yes n° © Co (ue) nn : (Pt Tn as 
ED 


mit der Zustandssumme Z = >’ g,-e—Wn/4T und den (auch fiir n =m 


giiltigen) frequenzabhangigen Gliedern 


w (62) 
— (w+ Onm) a (w — Wn m) 


2 2 
= = = —=— - ——— ; 4 
Prm Pin : (@ + Wym)? + (A)? (®O —Wpm)? + (40)? ( ) 


(a0) (60) 
BS (A O\nm a (A ) pn mv 


= epee ee Ee ae Pee ees (5) 
dnm dm (@ + On mr + (A OD) em | (MW — On m)? + (A @)3%m 


n bzw. mist eine Laufzahl zur durchlaufenden Numerierung der Rotationszustande 
an Stelle des Quantenzahlentripels J, K, M; der Apostroph an der Summe tiber m 
bedeutet wie in (I), daB diese Summation unter Weglassung des Gliedes m= 
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durchzufiihren ist. W,° sind die Energien der Rotationszustande, (us) nm die Matrix- 
elemente der in Feldrichtung gelegenen Komponente des permanenten Dipol- 
moments. Die Hochzahl0 kennzeichnet die fiir den ungestérten Fall (£ = 0) 
geltenden GréBen. Mit g, sind die durch den Kernspin bedingten statistischen 
Gewichte der Rotationszustinde bezeichnet. Die f,.,—=fmy Sind sozusagen die 
statistischen Gewichte der Ubergange; ihre Werte ergeben sich aus dem Ent- 
artungsgrad der an dem betreffenden Ubergang beteiligten Niveaus. @,,,,, bzw. 
(A@),,,, sind die Frequenzen, bzw. Linienbreiten der Rotationstbergange. 

Genau so wie im statischen Fall [vgl. (I)] ist auch hier in Gl. (3) die 
gesamte Orientierungspolarisation in zwei wesentlich verschiedene Teile 
aufgeteilt : 


A ed |(e* +2) =A ek/(e* + 2) + Aep/(e* +2). (6) 


Der erste Term ist die durch die Ubergangsmomente (w),,, bestimmte 
Rotationspolarisation, der zweite die nur von den diagonalen Matrix- 
elementen (u%:),,, abhangige Versationspolarisation. Die Rotations- 
polarisation riihrt von einer Deformation der Rotationsbewegung her 
[vgl. die ausfithrliche Diskussion in (I)] und ist, wie (3) zeigt, mit Re- 
sonanzdispersion und -absorption behaftet, wobei die Linienbreite der 
Rotationsiibergange als Folge reiner StoBverbreiterung angesehen wird. 
Die verbreiternde Wirkung der molekularen St6Be wird im allgemeinen 
fiir die verschiedenen Rotationsiibergange verschieden sein. Fiir die 
Versationspolarisation sind die Frequenzen @,,,, gleich Null. Dispersion 
und Absorption dieses Anteils haben, wie aus (3) abzulesen ist, die fiir 
ein Relaxationsphanomen charakteristische Frequenzabhangigkeit, wo- 
bei die Relaxationszeiten t,, =1/(4@),,,, fiir die verschiedenen Rotations- 
zustande im allgemeinen verschieden sein werden. 

Anschaulich interpretiert, entsteht dieser Polarisationsanteil durch die mole- 
kularen Zusammenst68Re infolge des Umklappens der nichtrotierenden Komponente 
des permanenten Dipolmoments aus einer erlaubten Orientierung in eine solche mit 
anderer Quantenzahl M, wobei sich die der Dipolenergie im E£-Feld entsprechende 
Boltzmann-Verteilung einzustellen sucht. DaB die Relaxationszeiten tT, = 1/(A@), 4 


nicht nur von der Sto®zahl, sondern auch vom Rotationszustand abhangen, ist 
eine durch die Messungen von BrrnsBauM!° auch experimentell begriindete Annahme. 


Hinsichtlich der (Aq),,,, ist ganz allgemein zu sagen, da sie in der Karplus- 
Schwingerschen Theorie frei verfiigbare Parameter sind, deren Berechnung nur im 
Rahmen einer exakten Theorie der Sto8prozesse méglich ware und die in Ermange- 
lung einer solchen vorlaufig empirisch angepaBt werden. Man darf wohl erwarten, 
daB die (Aw),,,, in der GréBenordnung der mittleren sekundlichen Sto8zahl liegen 
und bei kleinem Gasdruck diesem proportional sind. 


Aus der Tatsache, daB (3) die Frequenzabhangigkeit des Orientierungs- 
anteils A <¢%,/(e* +2) der komplexen Polarisation (¢* —1)/(e* + 2) Bes 
schreibt, folgt, daB die Relaxationszeiten 1, =1/(M@),,, die sog. mikro- 
skopischen oder molekularen Relaxationszeiten sind, deren Unterschei- 
dung von der phanomenologischen Relaxationszeit der komplexen DK e* 
hier allerdings praktisch bedeutungslos ist. 
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Aus den Gln. (3), (4) und (5) ergeben sich durch einfache Integration 

iber die Frequenz folgende Zusammenhange zwischen der integralen 

Absorption und den statischen Polarisationsanteilen A ¢p/(e) +2), 
A ey|(6q +2) und A eoyl(& +2) = (e — &eo)/(60 +2): 


i ee (225) ize _ % Aer 
(4 aS o 2, tae : (7) 
i Tm| Ae } dw _ & Aey 7 
é* 29))| To 2 Sa (8) 
[oe} 
a Im( AeGy \| 4@ _ % | &) = foo (9) 
| oS Gh) sear 


0 


Da in Gasen nicht zu hoher Dichte «* 21 ist, vereinfachen sich diese 
Gleichungen mit e* =¢’—7e"” zu: 


[e,@) 
[ 48% do =Z Aen, (7a) 
Ls Aey Ohi) = . -Aey, (8a) 
[o.@) 
A Or It 
f ne Co — as : (& Ge) : (9a) 


Die Beitrage der Rotation und Versation zur integralen dielektrischen 
Absorption des Gases sind also jeweils das 2/2-fache der entsprechenden 
statischen Polarisationsanteile. Auf die gesamte Orientierungspolari- 
sation angewandt [Gl. (9a)] ist dies der bekannte Zusammenhang, den 
man durch Spezialisierung auf die Orientierungspolarisation aus der 
einen der Kramers-Kronigschen Integralbeziehungen™: erhalt: 


SOC an a ears 
We pane a [e’ (w) — €’ (ov) ] 
0 
ergibt fiir m =O: 
| ae dim [eye 


0 
Die praktische Bedeutung der Beziehungen (7a) und (8a) besteht darin, 
daB sie die Méglichkeit bieten, die statischen Versations- und Rotations- 
beitrage durch Absorptionsmessungen zu bestimmen. 


14 Kramers, H.A.: Atti del congr. intern. dei fisici, Como 2, 545 (1927). 
15 KrRONIG, R. DE L.: J. Opt. Soc. Amer. 12, 547 (1926). 
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Es sei im iibrigen noch einmal daran erinnert [vgl. (I)], daB die Versations- 
polarisation bei linearen Molekiilen Null ist und auch bei asymmetrischen Kreiseln 
nur in Sonderfallen auftritt. Wir beschranken die nun folgenden Berechnungen der 
in (3) auftretenden Summenausdriicke aus diesem Grunde auf den Fall des symme- 
trischen Kreisels. 


C. Die Rotations- und Versationspolarisation 
des starren symmetrischen Kreisels 


Die Gln. (3), (4) und (5) sollen nun fiir Molekiile spezialisiert werden, 
die als starre symmetrische Kreisel angesehen werden koénnen und einer 
der Punktsymmetriegruppen C, oder C,, (6=3, 4, usw.) angeh6ren. 
Molekiile anderer Symmetriegruppen interessieren hier nicht, weil sie 
entweder asymmetrische Kreisel sind oder infolge héherer Symmetrie 
bzw. Vorhandenseins eines Symmetriezentrums kein permanentes Dipol- 
moment besitzen. 

n bzw. m sind jetzt durch die Tripel der Rotationsquantenzahlen J, kK, M zu 
ersetzen, W,) und (',),,,, sind die bekannten Rotationsenergien und Matrixelemente 
des symmetrischen Kreisels (vg]. 1°48). In einer spateren Ver6éffentlichung!® wird 
gezeigt, daB die g, im Falle der Punktgruppen C, und C,, nur von der Rotations- 
quantenzahl kK abhangen: gx. Da auBerdem fiir (uw) die Auswahlregeln AJ = 0, 


+1; dk =0; AM=0 gelten, ergibt sich fiir die symmetrischen Kreisel folgende 
Vereinfachung: 


1}, K,M; J+1,K,M = &K- 


Beriicksichtigt man dies und summiert man noch iiber MW, so erhadlt man fiir die 
Rotations- und Versationspolarisation die nachstehenden Ausdriicke: 


Ae* 4a Nu? s X 
bet aes i s} OIE aks 

ex +2 Oe it go BK ws 

UO (10) 
sll sae ia area Ke) ie 
x (: Gere 197 TEAK [1 ae 1D 7,K;J-1,Kf : 

Tae ec) sdf Gy 
ey _ 4a Ngee Sp eG a arma ie eee 14 
+2 9ATZ £ oa BK J +1) Karan 10°) 
mit der Zustandssumme: 
Se ~bJ(J+1)—e K? 
gr ree ac mE UES ; (12) 


Wie bei den entsprechenden Beziehungen fiir die statischen Polarisationsanteile 
[vgl. (I)] bedeutet hier den Betrag des permanenten Dipolmoments, und es ist: 


els B h? Lo he 1 1 
hl Srp ot,” = Bt kT le a 
mit J, = Haupttragheitsmoment beziiglich der Figurenachse, I, = Haupttrag- 


heitsmoment beziiglich einer Achse senkrecht zur Figurenachse. Der Stern * auf 


16 REICHE, F., u. RADEMACHER: Z. Physik 39, 444 (1926). 
1” MANNEBACK, C.: Phys. Z. 28, 72 (1927). 

18 Kronic, R. DE L., u. I. Rast: Phys. Rev. 29, 262 (11927). 
19 WimMEL, H.K.: Z. Naturforsch. (in Vorbereitung) 
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der rechten Seite von Gl. (10) bedeutet, daf fiir J =0 der zweite Summand in der 
geschweiften Klammer wegzulassen ist. 

Da die Linienbreitenparameter (4@)7,x«-741,~« und die Versations- 
parameter (4) 7, x; 7,~ mur durch Anpassung an die experimentellen Daten 
festgelegt werden kénnen, ist es wiinschenswert, experimentell priifbare 
Beziehungen zu haben, die von diesen Parametern unabhangig sind. Man 
erhalt solche durch Spezialisierung der fiir die integralen Absorptions- 
anteile geltenden Gln. (7) und (8) auf den Fall des symmetrischen Krei- 
sels. Es handelt sich dabei immer um die effektive integrale Absorption, 
die sich aus dem Zusammenwirken von erzwungener Absorption und 
Emission ergibt. 

Fiir jede einzelne Rotationslinie (J, K) +(J +1, K) folgt so: 


(oe) 


COS) SHUR) SPN igang 
(30) RB IBA 2 
0 (13) 
‘ Kk? 
[fe {1 a a 
| CPanel 
Fiir das gesamte Rotationsspektrum ergibt sich: 
CO 
Aep 27? Nu? 
f- nes a “27a Ks (14) 
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Dabei ist & die in (I), Gl. (10), angegebene Rotationssumme. Fiir das 
Versationsspektrum erhalt man: 


[e.°) 


"Aey DP IN 
| A LO = 3RTZ -V. (15) 
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Hier ist V die in (I), Gl. (11), eingefiihrte Versationssumme. 


D. Asymptotische Naherung 
zur Berechnung der Rotations- und Versationspolarisation 
Wir fiihren nun die in (I) angegebenen und an anderem Orte?®,?° abgeleiteten 
asymptotischen Entwicklungen fiir Z, R und V in die Gln. (13), (14) und (15) ein 
und erhalten so — nach entsprechendem Kiirzen — fiir die integralen Absorptionen 
und damit auch fiir die Beitrage zur statischen DK die folgenden leicht auswertbaren 
Ausdriicke: 


co 
A ep I ee ee ie 
[haw=3 Ces Cy eal ie ed) 
0 
[o.e) 
Bey a aE : Z (15a) 
Sy = — *f re nese . | 
3 o 2 y 3k1 Sy 
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20 WIMMEL, H.K.: Z. Physik (in Vorbereitung). 
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R’, V’ und S berechnen sich nach: 


L aes 21 — 63% — 738%? + 120243 — 473 x4 + 93 4°) a® + 
)4e 


lite he il 
i | = (Cyt (Cy + Cyn) a + (Cox + Cy?) a} + 0 (a8), 
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[Beziglich der Konstanten C; vgl. (1). Speziell fiir gx = g haben sie folgende Werte: 
Cn = 0, Cy (Caste, Ge Qy= tel 


Su eae. b= Sah Wa ae ae 


++ —— [x (1 — x) a} + 0(a®). 
Hierin bedeuten: 
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g = arithmetisches Mittel der statistischen Gewichte gx. 


Indem man jeweils nur die ersten Glieder der asymptotischen Entwicklungen 
beriicksichtigt, erhalt man als nullte Naherung fiir die Beitrage der Rotation und 
Versation zur integralen Absorption bzw. zur statischen Orientierungspolarisation : 


co 
Aen ue 27? N 2 
SO = — USS i Sas 
f ae AS os A ep 3aT [4 — (4 — #).0(4)], (14b) 
0 
co 
“Aey eae _ 2 Nye he 
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Der relative Beitrag der Versation zur integralen Orientierungsabsorption hangt 
also vom Verhaltnis der Haupttragheitsmomente des symmetrischen Kreisels ab 
und nimmt wie der entsprechende relative Beitrag zur statischen Orientierungs- 
polarisation [vgl. Fig. 2 in (1)} monoton mit der Abplattung der Molekiile zu. Um- 
gekehrt ist das Verhalten des Rotationsbeitrages. Eine Abhangigkeit der relativen 


Theorie der dielektrischen Orientierungspolarisation von Gasen. IT 143 


Beitrage von der Temperatur und den Absolutwerten der Haupttragheitsmomente 
macht sich erst in hédherer Naherung bemerkbar. 

Die absoluten Beitrage der Rotation und der Versation zur integralen Absorp- 
tion sind wie die integralen Orientierungsabsorptionen und die statische Orientie- 
rungspolarisation in nullter Naherung proportional zu 1/T, falls die Gasdichte 
konstant gehalten wird; falls der Gasdruck konstant ist, sind sie anndhernd pro- 
portional zu 1/T?. Die integrale Intensitiat einer niederfrequenten Rotationslinie 
ist dagegen proportional zu T—2 bzw. T~-#. Im iibrigen sind die integralen Ab- 
sorptionen wie die Beitrage zur statischen DK der Dichte proportional, bei Giiltig- 
keit des idealen Gasgesetzes also auch dem Gasdruck. Diese einfachen Verhiltnisse 
gelten nicht fiir die Beitrage zur differentiellen Absorption und zur Orientierungs- 
polarisation im Wechselfeld, weil hierbei die Druck- und Temperaturabhangigkeiten 
der Linienbreiten- und Versationsparameter eine Rolle spielen, auf welche im Rah- 
men dieser Arbeit nicht eingegangen werden soll. 


E. Anwendungsmoglichkeiten 


Bevor wir die Anwendungsméglichkeiten der oben abgeleiteten Be- 
ziehungen allgemein diskutieren, soll an einem konkreten Beispiel die 
Leistungsfahigkeit der asymptotischen Entwicklungen gezeigt werden. 
Wir berechnen zu diesem Zweck die Zustandssumme Z, die Versations- 
summe ) und das Versationsverhaltnis V/Z, das den relativen Anteil 
der Versation an der statischen Orientierungspolarisation und an der 
integralen Orientierungsabsorption angibt, nach den in (I) mitgeteilten 
asymptotischen Formeln (23) und (24) fiir die Molekiile NH, und CH,Cl** 
bei 16 und 25° C. Gleichzeitig sollen auch die durch die Restglieder ver- 
ursachten Fehler bestimmt werden. Mit NH, und CH,Cl sind zwei 
Molekiile mit kleinstméglichem Haupttragheitsmoment J, ausgewahlt 
worden, also zwei besonders ungtinstige Falle, da hier die groBtmoéglichen 
Betrage der Restglieder der asymptotischen Entwicklungen auftreten, 
Sie reprasentieren auBerdem die beiden Grenzfalle des stark abgeplatte- 
ten und des stark verlangerten symmetrischen Kreisels. /, und J, 
wurden nach den von TowNnEs und ScHAWLOW?! angegebenen Struktur- 
daten auf etwa vier Dezimalen berechnet. Z, V und V/Z wurden sechs- 
stellig berechnet, so daB Rundungsfehler nicht merkbar werden. Tabelle1 
enthalt die Ergebnisse. 

In den Spalten 5, 7 und 9 sind die aus unseren asymptotischen Ent- 
wicklungen erhaltenen Werte fiir Z und V, dividiert durch den ihnen 
gemeinsamen mittleren Kernspingewichtsfaktor g, sowie das Verhalt- 
nis V/Z mit den aus der Vernachlissigung der Restglieder entspringenden 
Fehlern (obere Grenzen) angegeben. Die Genauigkeit ist groB genug, um 
den Temperatureinflu8 bei Z und V trotz des geringen Temperaturunter- 
schiedes erkennen zu lassen. Der relative Anteil der Versation V/Z zeigt 
dagegen noch keinen Unterschied zwischen 16 und 26° C. Die Spalten 6, 


a Townes, C.H., u. A.L. ScHawLow: Microwave Spectroscopy New York: 
McGraw-Hill Book Company, Inc. 1955. 
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8 und 10 geben die oberen Grenzen der durch die Vernachlassigung ver- 
ursachten relativen Fehler an. Um die Genauigkeit der Ausgangswerte J, 
und J, (s. oben) voll auszunutzen, geniigt es, bei der Berechnung von Z 
die Glieder nullter und erster Ordnung zu verwenden, wahrend bei V 
auch noch das Glied zweiter Ordnung mitgenommen werden muB. Die 
in anderen Fallen (vgl. z.B.% 1°) vielfach benutzte Integralapproxima- 
tion der Zustandssumme (nullte Naherung) reicht hier nicht aus. 

In der letzten Spalte von Tabelle 1 sind die von anderen Autoren 
berechneten Werte fiir V/Z angegeben, bei denen V durch direkte Sum- 
mation unbekannter Genauigkeit, Z durch Integralapproximation be- 
stimmt wurden. 

Tabelle 1 demonstriert iibrigens sehr eindrucksvoll den entscheiden- 
den Einflu8 der Form des molekularen Tragheitsellipsoids auf den 
Versationsanteil, der bei dem stark abgeplatteten Kreisel NH, 39%, bel 
dem stark verlangerten Kreisel CH,Cl dagegen nur 9,5% der gesamten 
Orientierungspolarisation bzw. -absorption ausmacht. 


Tabelle 1. Numerische Werte von Z, V und V/Z fiiy NH, und CH,Cl* bei 16° C und 
26° C (aus asymptotischen Entwicklungen berechnet) 


Ig | Ty | t | 
Motel | | (c)| 2/8 
| (107% gem*) | | 
| | | | l 
| 
204,4 Da) ORO S akeni "WSO yen 
| eee + 0,0090 fan tC + 0,029 |??? ny + 0,000 16 oe 
NH, |4,435| 2,815 |—— —| | - 
| D0) | a) iy | 0,3920 
| | | - 407 eel aacha (=A 3.9-10- 3 
int | | 2°] + 0,0090 |#:2" 10) 4 0,029 /3-5° 104 0,00015 89" 10%) 0,39 
S =| ae | a eee ae | 
| | a | | | | 
| | 5008 eels, ASO _5| 0,09476 | ae 
a | 16) £0,052 [10° 107) 4 9,929 61° 1074. 9. q900068 [794 * 107 
ClalL(Ciee 5,599 63,100 | |= ——| | - | . 
| | 5 2 S 
| | 6), wP39S= lo yranqoselie BOS il eer casei 10,094,705 lar meee | 
| | | 2°! + 0,052 ie 10 | + 0,029 5,8° 10 | 0,0000064 6,8 + 10 | 0,09 
* Nach WALTER und HERSHBERGER ®, — ** Nach BrrnBaum!2, 


Wir beschaftigen uns nun noch kurz mit der Frage, welche molektlphysikal- 
schen Daten aus Messungen der Rotations- und Versationsanteile gewonnen werden 
k6nnen. Wir setzen zunadchst voraus, daB — wie dies durch geeignete Wahl des 
Gasdrucks in vielen Fallen erreicht werden kann — die Frequenzbereiche, in denen 
die Versation bzw. Rotation wesentliche Absorption verursachen, entweder prak- 
tisch véllig voneinander getrennt sind oder sich doch nur soweit iberdecken, daB 
man die entsprechenden Absorptionsanteile ohne Schwierigkeit getrennt ermitteln 
kann. Die Linienbreitenparameter (Aqw),,,, bestimmt man nach Gl. (10) einzeln 
fir sich durch Absorptionsmessungen an den betreffenden Rotationslinien des 
Rotationsspektrums, wobei der Gasdruck so zu wahlen ist, daB auch hier keine 
storenden Uberlappungen eintreten. Die Versationsparameter (A@), , lassen sich 
dagegen einzeln nicht bestimmen. Man kann nur so verfahren, da®8 man plausible 
Hypothesen iiber ihre Abhangigkeit vom Rotationszustand aufstellt und deren 
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Brauchbarkeit durch Vergleich mit dem experimentell gemessenen Versations- 
spektrum nach Gl. (11) mit (4) und (5) priift. Zweifellos ist dies ein sehr ungenaues 
Verfahren. Es ist ja bekannt, dafS Relaxationsbanden gegeniiber Variationen in 
den Verteilungen von Relaxationszeiten ziemlich unempfindlich sind. Da dieses 
Verfahren aber vorlaufig den einzigen Weg darstellt, um die (Aq), experimentell 
zu erfassen, mag es gelegentlich doch von einer gewissen Bedeutung sein. Tat- 
sachlich ist BiRNBAuM!® so der Nachweis gelungen, daB die (d@),,,, auf keinen Fall 
als unabhangig vom Rotationszustand angesehen werden k6nnen. Im iibrigen sei 
noch darauf hingewiesen, dafs die experimentelle Bestimmung der (4),,,,, und der 
(Aw), natiirlich fiir jede Theorie der StoBvorginge von grofer Bedeutung ist. 

Eine andere Anwendungsméglichkeit mag in Sonderfallen von Nutzen ‘sein: 
Das Haupttragheitsmoment J,, das (im Gegensatz zu J,) aus den Frequenzen des 
Rotationsspektrums nicht zu ermitteln ist, kann nach Gl. (13) aus der integralen 
Intensitat einer Rotationslinie oder nach (15a) aus der Gesamtintensitat der 
Versationsbande bestimmt werden, falls ~ und I, bekannt sind. Bei der Bestim- 
mung nach (13) muB8 das statistische Gewicht der betreffenden Niveaus bekannt 
sein, was bei der Auswertung nach (15a) wegfallt. 

Bei derartigen Auswertungen ist — streng genommen — nicht tiber Ae”/a, 
sondern tiber 1/@ | Im [3 A e*/(e* + 2)]| zu integrieren, doch spielt dieser Unterschied 
bei nicht allzu hohen Gasdrucken keine Rolle, da dann (¢* + 2)/3 %1 zu setzen ist. 

Auf die Moglichkeit, das Dipolmoment yw aus der integralen Versationsabsorp- 
tion nach (15) oder aus den Intensitaten des Rotationsspektrums nach (13) oder (14) 
zu bestimmen (bei Kenntnis von J, und J,), sei nur der Vollstandigkeit halber hin- 
gewiesen. Praktische Bedeutung diirfte diese Methode sowohl ihrer Umstandlich- 
keit, wie auch ihrer Ungenauigkeit wegen nie gewinnen. 

Dagegen ist es von einem gewissen Interesse, die hier zugrunde gelegte StoB- 
verbreiterungstheorie durch Vergleich der berechneten integralen Absorptions- 
werte (Kenntnis von J, und J, vorausgesetzt) mit den gemessenen priifen zu kénnen. 
Dabei ist es entscheidend, daf3} die Linienbreitenparameter bei der Berechnung der 
Integralabsorptionen keine Rolle spielen. 

Ubrigens ist bei allen Anwendungen zu beachten, daB das hier benutzte Mole- 
kiilmodell die Schwingungsfreiheitsgrade sowie eventuell vorhandene innere Dreh- 
barkeiten unberiicksichtigt laBt. 


F. Berticksichtigung der Inversion 

Bei allen bisherigen Betrachtungen ist die mit der Inversion ver- 
bundene Aufspaltung der Rotationsniveaus und die Méglichkeit von 
Inversionsiibergangen, wie sie z. B. beim NH, vorliegen, unberiicksichtigt 
geblieben. Da alle nichtebenen und nichtlinearen Molekiile im Prinzip 
das Phinomen der Inversion aufweisen, muB nun noch nachtraglich 
gepriift werden, welchen EinfluB dasselbe auf die oben abgeleiteten Er- 
gebnisse hat. 

Sind die Stérungen durch die molekularen St6Be und durch das 
elektrische Feld geniigend klein gegeniiber der Inversionsaufspaltung 
der Energieniveaus, so weist ein solches Molektil keine Versations- 
polarisation auf. Seine Orientierungspolarisation setzt sich dann aus 
der Rotationspolarisation und einem Beitrag der Inversion zusammen, 
die beide den Charakter von Resonanzpolarisation besitzen. Dies ist 
z.B. bei NH, bei Drucken bis zu der GréBenordnung 1 at der Fall. 
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Bei nahezu allen anderen Molekiilen ist aber die Inversionsaufspaltung 
verschwindend klein, so daB sie von den oben genannten Stérungen um 
viele GréBenordnungen iibertroffen wird. In diesen Fallen verwischt 
sich der Unterschied zwischen Versationspolarisation und stoBverbrei- 
terter Inversionspolarisation, und man kommt zu denselben Ergebnissen, 
wenn man die Inversion véllig auBer Acht laBt, also mit dem Modell des 
starren Kreisels arbeitet, wie dies im Vorstehenden geschehen ist. 


Um dies zu zeigen, gehen wir vorerst von dem Fall mit ausgepragter Inver- 
sionspolarisation aus und setzen zunachst voraus, daB der vom elektrischen Feld 
erzeugte Stark-Effekt klein gegeniiber der Inversionsaufspaltung sei (uW_* E;</Vqpy). 
In der fundamentalen Gl. (3) reprasentiert m dann das Quadrupel J, K, M, U, wobei 
U mit +1 die symmetrische und mit —1 die antimetrische Komponente des Inver- 
sionsdubletts charakterisieren soll. Die W,2 sind von M unabhangig: 


Wha =Whe+ AW, mit Wee = BJ(J+1)+ (4 —B)R?. 


Die AWyx+ sind in allen Fallen klein gegentiber den Rotationsenergien WyK- 


Die Berechnung der Matrixelemente (u%),,,, liefert die Auswahlregeln JJ = 0, 
+1; A4K=0; AM=0, AU+ 0 und folgende Werte fiir die nichtverschwindenden 


Elemente: 
A 2 K2 
“Kee fee ee eee 
We yee tear | - 7 
Me By EAB dese cs oe dite carat 
2 Kk2 
Ra Se | Ee, ay . a : 
3 J 


Da die diagonalen Elemente (u{;),,, alle Null sind (AU + 0), entfallt der zweite Term 
in Gl. (3), es ist kerme Versationspolarisation vorhanden. Der erste Term enthalt 
neben den Gliedern mit 4/ = +1, die die Rotationspolarisation A ef liefern, noch 
die nun neu hinzukommenden Glieder mit AJ = 0, deren Gesamtbeitrag sinngemaB 
als Inversionspolarisation A ef, bezeichnet werden kann. 

Wir betrachten zunachst die Rotationspolarisation: Da AWyK4i.< WrK ist, 
haben die Energiedifferenzen in den Nennern des Rotationsbeitrags praktisch die- 
selben Werte wie beim inversionsfreien starren Kreisel und kénnen durch diese 
ersetzt werden. Weiterhin gilt in allen Fallen: AW K4<KRT, so daB man den 
Boltzmann-Faktor im Rotationsbeitrag entsprechend vereinfachen kann. Ist 
auBerdem der Gasdruck hinreichend gro, so dab die Gré8en AW7x+./h klein gegen 
die Linienbreitenparameter (4@) 7, x, +; J£1,K, + sind, so darf man in den frequenz- 
abhangigen Faktoren p und q die Inversionsaufspaltung vernachlassigen. Die 
Rotationspolarisation hat dann — bis auf die spdter zu diskutierenden Gewichts- 
faktoren /,,,, — denselben Wert wie in Gl. (10): 


OO i. 
Ack _ 4x Np? { ee als By A bs 
Bap 2 9BZ J=0 K=-J Hare 
Mp eS. Fr Reed poe ya ee Ne R Ae 
a (19) 
i | “= fal Uy, x, -33-1,K,4 +17,.x, +; J-1,K,-1X 
* 


NO SA) Ke Tot, dele 
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Fir die Zustandssumme gilt mit ausreichender Naherung: 


> Die (aaa i+ gr x, Br AM Ee (20) 


Die Gewichtsfaktoren /, ,, lassen sich nach HERZBERG”? fiir alle Termkombinationen 
mit nicht verschwindendem Ubergangsmoment in folgender Weise durch die Kern- 
spingewichtsfaktoren ersetzen: 


[Res Tau pkey eR 


CG eo ae a Be ID Ba tr ae So 


(19) ist also in der hier vorliegenden sehr guten Naherung identisch mit dem fiir den 
starren Kreisel abgeleiteten Ausdruck (10) fiir die Rotationspolarisation. Wie man 
sich leicht tiberzeugt, besteht die Identitat speziell fiir m = 0 (statische Rotations- 
polarisation) sogar dann, wenn die Bedingung AWyx+/h<(Aqw)Rot nicht erfiillt 
ist, was vor allem fiir NH, bei maBigem Gasdruck zutrifft. 

Wir betrachten nun noch den Inversionsanteil: Hier werden vorerst keine Ver- 
nachlassigungen vorgenommen, und man erhalt: 


Atty _ 4nNwe Sw See ee Se x 

cs 2 9Z 2 ae AGP us 

as a iN 207K *h en 
(2J + 1) K? 


A Tey, Ki MP Df iosg ey 
mit O;h+=AWjx+/kT und 26;~=d07;K_ —9jK+- 

Diese Gleichung gilt noch fir alle Molekiile, auch fiir NH,. Fiir nahezu alle 
Molekitile — ausgenommen NH,, ND, und vielleicht noch PH, und PD, — sind 
jedoch die Inversionsfrequenzen @Ipy verschwindend klein und somit auch @tnyv< 
(A@)Iny bei allen fiir die Messungen in Frage kommenden Gasdrucken*. Die Nenner 
der Frequenzfaktoren p und g sind daher praktisch von der Form wm? + (Mdqm)?. Er- 
setzt man in (21) weiterhin noch exp(— dy7x+) durch 1 — 67x, so wird der Ausdruck 
fiir die Inversionspolarisation identisch mit dem fiir die Versationspolarisation des 
starren Kreisels abgeleiteten [Gl. (11)]. Auch diese Identitat besteht fiir m=0 
(statische Inversionspolarisation) sogar dann, wenn die Bedingung wy,y< (4@) tny 
nicht erfiillt ist (wichtig fiir NH, u. 4.). 

Wir kommen also zu dem SchluB, daB sich bei allen symmetrischen 
Kreiselmolekiilen (mit Ausnahme der oben genannten Extremfalle) die 
einer sto8verbreiterten Inversion entsprechende Polarisation quantitativ 
in nichts von der durch die Versation des starren Modells verursachten 
unterscheidet. Ob die an einer bestimmten Substanz beobachtete nicht- 
resonante Polarisation als stoBverbreiterter Inversionseffekt oder als 
Versationspolarisation zu interpretieren ist, hangt aber tiberhaupt von 
einer ganz anderen Bedingung ab, die im folgenden diskutiert werden soll: 
Bei den oben durchgefiihrten Betrachtungen war immer vorausgesetzt, 
daB die vom elektrischen MeBfeld hervorgerufene Stark-Effekt-Auf- 


spaltung klein gegeniiber der Inversionsaufspaltung sei (ug - E;</- vny)- 


* Der Index ,,Inv‘‘ kennzeichnet die Uberginge (J, K, —) (J, K, +). 
22 HERZBERG, G.: Infrared and Raman Spectra of Polyatomic Molecules, 
S. 411ff. New York: D. van Nostrand Company, Inc. 1945. 
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Tatsachlich ist aber — wenn man von den Extremfallen NH, usw. ab- 
sieht — gerade das Gegenteil der Fall, wie man sich durch eine Uber- 
schlagsrechnung leicht tiberzeugt: Bei Dipolmomenten von der GréBen- 
ordnung 1 Debye und den bei DK-Messungen in Frage kommenden 
elektrischen Feldstarken (= 107° cgs) miiBte »7,, >1600 Hz sein, wenn 
obige Bedingung erfiillt sein sollte. Tatsachlich legt aber schon bei 
Molekiilen wie CHCl die Inversionsfrequenz um viele GréBenordnungen 
unter 1 kHz, so daB im Normalfall die durch das MeBfeld verursachte 
Stark-Aufspaltung die Inversionsaufspaltung weit tiberwiegt. Unter 
diesen Umstainden kann man die (umgedeutete) Endformel (3) der St6- 
rungsrechnung nicht direkt anwenden, weil Resonanznenner beliebig 
kleinen Betrags auftreten kénnten (,,beinahe entartetes’‘ System). Vor 
Anwendung der Gl. (3) miissen aus den ,,beinahe entarteten™ molekula- 
ren Eigenfunktionen des symmetrischen Rotators mit Inversion durch 
Linearkombination neue, der Stérung angepaBte Wellenfunktionen ge- 
bildet und der St6rungsrechnung zugrunde gelegt werden. Nach den 
Regeln der St6rungsrechnung erhalt man diese neuen Wellenfunktionen 
durch folgende Gleichungen: 


Tepe = DL Uyak YIK 
2 2 P 
wrk = so VYoK+ 4 Silene 


wobei die Koeffizienten S folgenden Gleichungen geniigen: 


0 7 j j 
(W — Wir) SY — Bue) ca ge = 0 


JK+ J 
(7 = 1, 2) 
; y r ae : 
— Ey: Me) pe; K+ SO+ (i 0) Sao Wii) - Si) = 0 
Hierbei sind die Wks. die Energieeigenwerte der YoKL die Wie dagegen sind die 
Eigenwerte der Matrix 
70 0 
| pee ~ Ei We) px+ 7K 
9 0) 70 j 
~ Bi ee) pK; 7K+ WyK- 


Beriicksichtigt man, daB der Stark-Effekt groB gegeniiber der Inversionsaufspal- 
tung ist, so erhalt man mit guter Naherung: 


Wis + Wyx- 


AUD) mw 
Wik © a (LE (Me) K+; 7-1 © We 
und 
(7) 
ootee E;”|(us) e+; 7K- i 


SU Wy e Wie) Baers 


*8 VLECK, J.H. vAN: The Theory of Electric and Magnetic Susceptibilities, 
S.137. Oxford Univ. Press 1932. 
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Die neuen Energiewerte Wi sind also nahezu die Energieeigenwerte 
des starren symmetrischen Rotators ohne Inversion und als die der 
Stérung angepaBten Wellenfunktionen erhalt man mit guter Naherung 
gerade die Rotationseigenfunktionen der Links- und Rechtsform des 
Molekiils, also die gew6hnlichen Eigenfunktionen des Rotators ohne 
Inversion: 


(Mex . 
WyK WYK, rechts oder WK, links « 


Zwar ist dieses Ergebnis damit nur fiir ein statisches E;-Feld abgeleitet, 
aber offenbar muB sich im Falle des Wechselfeldes ein entsprechendes 
Resultat ergeben, wenn auBerdem die Bedingung wpy< (Md@)ipy er- 
fullt ist. Mit diesen Eigenfunktionen, bzw. den zugehérigen Matrix- 
elementen, also mit den Matrixelementen des Rotators ohne Inversion, 
hat man jetzt in Gl. (3) einzugehen und erhalt dann die Orientierungs- 
polarisation des Rotators ohne Inversion als Ergebnis. Mit anderen 
Worten: falls der Stark-Effekt groB gegeniiber der Inversionsaufspaltung 
ist, verhalt sich der Rotator mit Inversion im elektrischen Wechselfeld 
praktisch genau so wie ein Rotator ohne Inversion; die Vernachliassigung 
der Inversion wird vom Formalismus der St6érungsrechnung gerade vor- 
geschrieben. 

Damit ist fiir starke und schwache elektrische Felder gezeigt, daB die 
Inversion unser Ergebnis beziiglich der Orientierungspolarisation des 
starren symmetrischen Kreisels praktisch nicht verandert, wenn nur die 
Inversionsaufspaltung hinreichend klein ist. Fiir die statische Orien- 
tierungspolarisation ergibt sich selbst bei NH;, dem Molekiil mit der 
groBten gemessenen Inversionsaufspaltung, durch die Beriicksichtigung 
der Inversion keine Anderung. Vor allem aber sieht man, daB — jeden- 
falls fiir normale elektrische Wechselfelder und nicht zu niedrigen Gas- 
druck und bei den meisten Molekiilen (auBer NH, u. 4.) mit ihrer theo- 
retisch zu erwartenden extrem kleinen Inversionsaufspaltung — die 
Deutung des nichtresonanten Anteils der dielektrischen Orientierungs- 
polarisation und -absorption eines polaren Gases als Versationseffekt 
(Umklappen der nichtrotierenden Dipolkomponenten) die wirklichen 
Verhaltnisse richtiger schildert als die Beschreibung mit Hilfe der 
Inversion. 

Wir sind Herrn Professor Dr. R. MecKe, Direktor des Tnstituts fiir Physikali- 
sche Chemie der Universitat Freiburg i. Br., fiir die freundliche Uberlassung der 


Hilfsmittel seines Instituts und der Deutschen Forschungsgemeinschaft fir finanzielle 
Unterstiitzung sehr zu Dank verpflichtet. 


Z. Physik. Bd. 154 11 


Zeitschrift fiir Physik, 154, 150-159 (1959) 


Aus dem Institut fiir Reine und Angewandte Kernphysik der Universitat Kiel 


Ionisationsmessungen in H, an Positronen i 
und Negatronen von 250 keV mit einer Nebelkammer } 


Von i | 
LOTHAR WIEDECKE 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 27. Marz 1958) 


Mit einer wasserstoffgefiillten Nebelkammer wurde ein Vergleich der Ionisation 
von Positronen und Negatronen im Energiebereich zwischen 236 und 267 keV 
unter fiir beide Teilchenarten weitgehend gleichen Bedingungen (mittlere Energie 
und Energieverteilung der Teilchengruppen, Ubersattigung in der Kammer) durch- 
gefiihrt. Die Messungen ergaben weder fiir die primare noch fiir die praktische 
Ionisation* einen Unterschied zwischen den beiden Teilchenarten. Die auf reinen 
Wasserstoff bei Normaldaten korrigierten Werte der primaren Ionisation befinden 
sich in sehr guter Ubereinstimmung mit den MeBergebnissen anderer Autoren. 
Durch eine Erweiterung des Kunzeschen Ansatzes wird eine Formel fiir die Korrek- 
tur auf gegenseitige Uberdeckung von Tropfenbildern hergeleitet. Fiir den Ver- 
gleich der gemessenen praktischen Ionisation mit der Theorie ist es von Interesse, 
die Zahl der durch statistische Schwankungen der lonisation vorgetauschten 
,, Lropfennester“* zu kennen. Es wird ein Verfahren skizziert, das diese Zahl abzu- 
schatzen gestattet. Das Verfahren wird auf den vorliegenden Fall angewandt. 


I. Einleitung 


Die Untersuchungen, die sich mit dem Verhalten von Negatronen 
und Positronen beim Durchgang durch Materie beschaftigen, fiihrten 
auf zwei Teilgebieten noch zu keinem vollig klaren Bild: a) Einige Ar- 
beiten tiber die Vielfachstreuung?!>?:% ergeben einen prozentualen Unter- 
schied im mittleren Ablenkwinkel fiir Negatronen und Positronen, der 
gegentiber den Berechnungen*° um einen Faktor 10 zu groB ist, und b) 
Roy und ErreNnE € erhielten bei einem Vergleich der primaren Ionisation 
in einer argongefiillten Nebelkammer im Bereich von 0,2 bis 0,7 MeV 


* In der deutschen Literatur ist leider die Bezeichnung ,,wahrscheinliche Ioni- 
sation’ fiir die in der englischen ,,average ionization’’ genannte GréBe iiblich. Wir 
werden entgegen diesem Brauch von ,,praktischer Ionisation‘‘ sprechen. Zweifellos 
hat auch diese Benennung ihre Mangel, doch vermeidet sie jedenfalls den irre- 
fiihrenden Anklang an Begriffsbildungen der Statistik. 

1 GROETZINGER, G., W. HUMPHREY and F.L. RIBE: Phys. Rev. 85, 78 (1952). 

2 BosLey, W., and J.S. HuGuHes: Phil. Mag. 46, 1281 (1955). 

3 HEYMANN, F.F., and W.F. Witiiams: Phil. Mag. 1, 212 (1956). 

* Morr, C.B.O., and L. J. Tassie: Austral. J. Phys. 7, 217 (1954). 

© TASSIE; em )-1 Australs Je Phys. 9) 54! (1956). 

§ Roy, R.R., and M. Etienne: Nature, Lond. 172, 953 (1953). 
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einen Unterschied von 15 bis 20%. Die letztgenannte Arbeit bildet den 
Ausgangspunkt der vorliegenden Untersuchungen. 

In Fig. 1 sind die Resultate der Messungen von Roy und ETIENNE 
wiedergegeben. Die Verfasser benutzten Rh! als Quelle fiir Negatronen 
und Positronen, und zwar wurde das ganze Spektrum in die Kammer 
eingeschossen. Die ausgewerteten Spuren wurden nach ihren Kriim- 
mungsradien zu 16 Gruppen zusammengefaBt. In Fig. 4 ist also die 
Tonisation iiber dem Kritmmungsradius aufgetragen und nicht tiber der 
Energie. Bei Elektronenenergien unterhalb 0,5 MeV und bei einer 
Kammerfiillung von Argon 
unter einem Druck von etwa 
1 at verursacht die Vielfach- 
streuung einen mittleren Feh- 
ler in der Bestimmung des 
auf das Magnetfeld zuriickzu- 
fiihrenden Kriimmungsradius 
von mehreren Zentimetern. 
Dieser Fehler ist in dem be- 
trachteten Bereich also erheb- 
lich gréBer als die Lange der iL 
Intervalle, die zur Einteilung 


4G |- 


S 


S 


Zoh/ der Lonenpoore/cm 


S 
] 


der ausgewerteten Spuren die- i a Fr oy ry, 
nen. Dadurch wird es unsicher, Fig. 1. Die primare Ionisation von Negatronen (leere Kreise) 


ob die Gruppen von Negatronen und Positronen (Kreise mit Kreuz) in Argon nach Roy und 
F A Errenne. Auf der Abszisse sind die Kriimmungsradien der 
und Positronen, deren Ionisa- Bahnen aufgetragen. (Magnetfeld 204 GB) 
tion an den einzelnen MeB- 
punkten miteinander verglichen wird, dieselbe mittlere Energie haben. 
Eine weitere Fehlerquelle, die von den Verfassern selbst als mégliche 
Ursache fiir die gemessene Differenz in der Ionisation bezeichnet wird, 
ist die eine genaue Auszahlung erschwerende groBe Tropfendichte langs 
der Spuren. Dieser Fehler wirkt sich wiederum besonders in dem Be- 
reich der niederen Energien aus, und tatsachlich nimmt in Fig. 1 der 
Unterschied in der Ionisation nach gréBeren Energien hin betrachtlich ab. 
Dennoch ist es unwahrscheinlich, daB die genannten Fehlerquellen 
einen so groBen und sich iiber so viele MeBpunkte hinweg reproduzieren- 
den Unterschied in der Ionisation hervorgerufen haben sollten. Deshalb 
wurde unter weitgehender Ausschaltung dieser beiden Fehlerquellen ein 
erneuter Vergleich der Ionisation von Negatronen und Positronen durch- 
gefithrt: durch ein beziiglich der beiden Teilchenarten symmetrisch ge- 
bautes Spektrometer wurden aus dem Spektrum der Strahler Na” 
(Positronen) und J! (Negatronen) Strahlenbiindel mit gleicher mittlerer 
Energie und schmaler Energieverteilung ausgeblendet und in eine 


wasserstoffgefiillte Nebelkammer eingeschlossen. Um dem Ergebnis 
iat 
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groBeres Gewicht zu verleihen, wurde nicht nur die primare, sondern auch 
die praktische Ionisation der beiden Teilchenarten verglichen. 


II. Aufbau der Apparatur 


Fiir die Konstruktion des Spektrometers wurden die fokussierenden 
Eigenschaften eines magnetischen Sektorfeldes benutzt. Ein solches Feld 
laBt sich ohne Schwierigkeiten so ausbilden, daB die an zwei spiegel- 
bildlich zur Symmetrieachse gelegenen Punkten eintretenden Nega- 
tronen- bzw. Positronenbiindel gleicher Energie gleichzeitig auf dasselbe 
Flachenelement fokussiert werden. 

Der Ausgang des Spektrometers wurde jeweils fiir etwa 3 - 10 ? sec 
freigegeben, so daB der Negatronen und Positronen enthaltende Strahl 
durch ein Glimmerfenster von 4 mg/cm? in eine Nebelkammer eintreten 
konnte. Die Kammer enthielt H, als Tragergas; als Kondensat wurde 
ein Gemisch von 70% Athylalkohol und 30% Wasser verwendet. Der 
Zeitpunkt des Einschusses lag je nach der MeBmethode vor (praktische 
Ionisation) oder nach (primare Ionisation) der Expansion der Kammer. 
Die Bahnen der Teilchen wurden in der Kammer durch die Vielfach- 
streuung und ein Magnetfeld von etwa 100 GB gekriimmt. 

0,2 sec nach der Expansion wurden tiber zwei Xenon-Niederdruck- 
lampen, die sich in der Brennlinie zweier Zylinderlinsen befanden, je 
360 wF bei 3000 V entladen. Zwei im Zeitpunkt der Expansion ge6ffnete 
Robot-Kameras photographierten die Spuren in der Kammer. Die 
gesamte Apparatur lief vollautomatisch; sie wurde tiber eine Schalt- 
walze gesteuert. 

Die Temperatur wahrend der Messungen betrug 298° K. Im kompri- 
mierten Zustand der Kammer nahmen die Partialdrucke im empfind- 
lichen Volumen folgende Werte an: p(H,) =930 Torr, p(C,H;OH) = 
32 Torr, p(H,O) = 318 Torr. Der Gesamtdruck wurde gemessen, die 
Partialdrucke des Alkohol-Wasser-Gemisches aus der Arbeit von Gavu- 
TIER und RuARK’ entnommen. 


III. Die Messungen 


Der Vergleich der Ionisation wurde bei vier verschiedenen, zwischen 
236 und 267 keV gelegenen mittleren Energien der in die Kammer ein- 
geschossenen Elektronen durchgefiihrt. Fiir diesen Vergleich wurden 
von mehr als 2000 Nebelkammeraufnahmen nur etwa 150 Spuren mit 
einer Gesamtlange von 7,1 m fiir die Auswertung zugelassen. Um nam- 
lich die Sicherheit zu erhéhen, daB die zu vergleichenden Teilchenarten 
wirklich weitgehend denselben Bedingungen unterlagen, wurde unter den 
Spuren, deren Aufnahmen beziiglich der Scharfe der Tropfenbilder allen 


* Gautier, T.N., u. A.E. Ruark: Phys. Rev. 57, 1040 (1940). 
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Anforderungen gentigten, noch eine weitere Auswahl getroffen: alle Auf- 
nahmen mit einem , Untergrund“ von weniger als 3 Tropfen/cm? 
Kammerquerschnitt wurden verworfen, weil sich herausgestellt hatte, 
daB bei der diesem Untergrund entsprechenden Ubersattigung der Kam- 
mer noch nicht alle Tropfen zu sichtbarer GréBe anwuchsen. Ferner sind 
keine Aufnahmen mit mehr als 15 Tropfen/cm? Untergrund ausgewertet 
worden, weil das Auszahlen der Spuren bei diesem Untergrund bereits 
unsicher wird. 

Die praktische Ionisation ist die Zahl der durch das Primiarteilchen 
insgesamt ionisierten Atome unter AusschluB derjenigen, die durch 
Sekundarnegatronen mit einer Energie > W ionisiert werden. Die Ab- 
schneideenergie W wird durch die Versuchsbedingungen bestimmt und 
lhegt bei den meisten Verfassern um 1 keV. Um die praktische Ionisation 
zu messen, laBt man die beim Durchgang des Primiéren erzeugten Ionen- 
paare auseinanderdiffundieren und zieht auBerdem die Ionen verschie- 
denen Vorzeichens durch ein elektrisches Feld auseinander, bevor sie 
durch die einsetzende Kondensation praktisch fixiert werden. So ent- 
steht das bekannte Bild zweier nebeneinander verlaufender Tropfen- 
sdulen. Bei den vorliegenden Untersuchungen kamen allerdings auch 
Falle vor, in denen die beiden Saulen nicht mehr weit genug voneinander 
getrennt wurden, so daB sie auf der Aufnahme einander iiberdeckten. 
Da in dem fiir die Auswertung zugelassenen Ubersattigungsbereich von 
3 bis 15 Tropfen/cm? Hintergrund die Kondensation an der ,,negativen 
Saule“ sich noch stark anderte, wurde dieser Bereich bei der Auswertung 
noch einmal unterteilt. Die Abschneideenergie W wurde dadurch fest- 
gelegt, daB die Ionisation der Sekundarnegatronen, die 20 und mehr 
Ionen erzeugten, bei der Auszahlung fortgelassen wurde. St6Be mit 
groBerer Energieiibertragung erscheinen auf der photographischen Auf- 
nahme als ,,Tropfennester‘‘, also Tropfenansammlungen innerhalb der 
Saule, die etwa kreisférmigen Querschnitt und zum Mittelpunkt hin 
wachsende Dichte aufweisen. Die Auswertung der Spuren verlief so, 
daB im AnschluB an die Auszahlung der Tropfenbilder jeder Zentimeter 
der Spur und zusatzlich jedes Tropfennest auf gegenseitige Uberdeckung 
von Tropfenbildern korrigiert wurde. Fiir die Teile der Spur auBerhalb 
der Nester liegt diese Korrektur immer unter 5%, in den Nestern da- 
gegen wegen der groBen Ionendichte haufig um 10%. Die Berechnungen, 
die dieser Korrektur zugrunde liegen, sind im Anhang I durchgefiihrt. 


Durch Weglassen der Nester mit 20 und mehr Tropfen war die Ab- 
schneideenergie auf etwa 750 eV festgelegt®. Das gilt jedoch nur, wenn 


bei den hier in Frage kommenden niedrigen Energieverlusten wurde nach der Arbeit 
von W. GerBEs [Ann. Phys. 23, 648 (1935)] vorgenommen. 
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Tropfen zu unterscheiden, und gerade das ist grundsatzlich nicht mdg- 
lich: Ein Vergleich der Anzahl der beobachteten Nester mit der nach der 
Rutherford-Formel zu erwartenden ergab bei der vorliegenden Arbeit 
das zuniichst iiberraschende Resultat, daB viermal soviele Nester gezahlt 
wurden, als die Theorie fordert. Eine grobe Abschatzung der Anzahl 
der durch statistische Haufungen 
vorgetauschten Nester konnte den 
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Fig. 2 Fig. 3 
Fig. 2. Die primiare Ionisation von Negatronen (gestrichelt) und Positronen (ausgezogen) im Gas-Dampf- 
Gemisch der Nebelkammer 


Fig. 3. Die praktische Ionisation. Die beiden untereinander aufgetragenen Wertepaare bei den ,,iiberdeckten 
Saulen‘‘ entsprechen einem Hintergrund von 3 bis 7 Tropfen/em? (unten) und 7 bis 15 Tropfen/cm? (oben) 


Faktor 4 erklaren (Anhang II). Von dieser Fehlerquelle werden Posi- 
tronen und Negatronen im Mittel gleich betroffen, so da8 sich die prak- 
tische Ionisation zu einem Vergleich der beiden Teilchenarten heran- 
ziehen lieB. Wahrend jedoch fiir die primare Ionisation auch der auf 
reine H,-Atmosphare korrigierte Wert angegeben werden konnte, war 
das fiir die praktische wegen der oben beschriebenen Unsicherheit bei 
der Bestimmung der Abschneideenergie nicht méglich. 


IV. Ergebnisse des Vergleichs der Ionisation 


In Fig. 2 sind die Werte der primaren Ionisation von Negatronen und 
Positronen im Gas-Dampf-Gemisch der Nebelkammer aufgetragen. Die 


———— 
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zum selben MeBpunkt gehérenden, miteinander zu vergleichenden Werte 
wurden der Ubersichtlichkeit halber zwei etwas verschiedenen Energien 
zugeordnet. Die Fig. 3 zeigt die Ergebnisse fiir die praktische Ionisation. 


Aus den Fig. 2 und 3 wird deutlich, da8 Negatronen und Positronen 
von 250 keV in H, im Rahmen der MeBgenauigkeit gleiche primare und 
gleiche praktische Ionisation ergeben. Wenn ein Unterschied in der 
Tonisation der beiden Teilchenarten vorherrscht, so muB er prozentual 
um eine GréBenordnung kleiner sein als der von Roy und ETIEeNNE in 
Argon gemessene von 20%. 


V. Die prim4re Ionisation von Elektronen in H, 
bei Normaldruck und -temperatur 


Da die Ionisation von Negatronen und Positronen keinen Unterschied 
aufwies, konnten fiir die vier Energien zwischen 236 und 267 keV die 
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Fig. 4. Die Ionisation von Elektronen in H, bei Normaldruck und -temperatur, Ausgezogene Kurve nach 
McCLuRE 


Mittelwerte aus den Ionisationen der beiden Teilchenarten gebildet 
werden. Von diesen Werten war die vom Alkohol-Wasser-Gemisch her- 
riihrende Ionisation abzuziehen und der Restwert auf 760 mm und 0° C 
umzurechnen. Die Ionisation in einem Alkohol-Wasser-Gemisch wurde 
von BEEKMAN® gemessen. An Hand dieser Werte wurde der vom 
Dampf-Gemisch herriihrende Teil der Ionisation berechnet. 


Die Fig.4 zeigt die auf Normaldaten korrigierten Werte fiir die 
Ionisation von Elektronen in H,. Die ausgezogene Kurve ist aus der 


9 BEEKMAN, W.J.: Nature, Lond. 163, 167 (1949). 
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zusammenfassenden Arbeit iiber Ionisationsmessungen von MCCLURE” | 
entnommen. Die Ubereinstimmung ist ausgezeichnet. 


Ich danke Herrn Professor Dr. BaGGe fiir die itiberaus wertvollen Anregungen, | 


die ich aus den zahlreichen Diskussionen gewann. Nachst ihm habe ich besonders |ff 


Herrn Dr. Skorka fiir die Entwicklungsarbeit an der Nebelkammer und sein durch 
Ratschlage und fruchtbare Kritik bekundetes stetes Interesse an der Arbeit zu 
danken, Herrn cand. phys. TAUFFENBACH bin ich fiir seine unermiidliche Hilfs- | 


bereitschaft beim Aufbau und der Wartung der Apparatur sehr verpflichtet. Der ff) 
Joachim- Jungius-Gesellschaft und der Hochschulabteilung der Hansestadt Ham- 1} 


burg danke ich fiir die Gewahrung einer Forschungsbeihilfe. 


Anhang I 


Die Bilder der im Raum verteilten Tropfen einer Spur werden durch das Photo- | 
graphieren auf eine Ebene projiziert; dadurch kénnen Uberlagerungen entstehen. 
Wegen der Unvollkommenheit der Abbildung erscheinen die Tropfen auf dem Film 
als Scheiben von verschiedener GréBe, nicht ideal kreisformiger Berandung und 
unterschiedlicher Schwarzung, so daB zwei einander weitgehend tiberdeckende 
Tropfenbilder nicht mehr als zwei verschiedene gezahlt werden. 


Eine von mehreren Autoren benutzte Formel zur Korrektur auf den Uber- 
deckungseffekt ist von KunzE!! angegeben worden: wenn auf dem Film pro Langen- 
einheit N Scheiben vom mittleren Durchmesser ¢ gezahlt werden, so wird die wirk- 
liche Anzahl der Tropfen durch N - Né/1—exp(— Ne) gegeben. Der Kunzesche 
Ansatz ist in dieser Form nur fiir die primare Jonisation zu gebrauchen und geht 
zudem von einem statistischen Modell aus, das nur bei sehr kleinen Werten von 
Ne dem vorliegenden Problem gut angepaBt ist. Dieses Modell lat sich aber ohne 
Schwierigkeiten so verfeinern, da es auch fiir die bei der praktischen Ionisation 
— insbesondere in ,,Nestern‘‘ — auftretenden Tropfendichten brauchbar wird. 

Wir denken uns einen Kasten vom Querschnitt F und beliebiger Tiefe, in den 
wir nacheinander in willkiirlicher Anordnung gleich groBe Kugeln vom Querschnitt f 
fiillen. Fir jede Zahl N von Kugeln im Kasten berechnen wir die Wahrschein- 
lichkeiten pi), da bei Projektionen auf F gerade » Bilder von Kugeln getrennt 
wahrnehmbar sind. Wir machen dabei die Annahme, daB zwei Scheiben dann als 
verschieden erkannt werden, wenn der Abstand ihrer Mittelpunkte gréBer ist als 
ihr halber Radius. Eine solche Festsetzung muf natiirlich von der Giite des photo- 
graphischen Materials ausgehen; andere Verfasser wahlen $v oder gar y als ,,kri- 
tischen Abstand“ der Mittelpunkte. 


Nach Einfiillen der ersten Kugel ist die Teilflache f des Kastenquerschnitts 
verdeckt. Wir bezeichnen mit w die Wahrscheinlichkeit, daB nach Einfiillen der 
zweiten Kugel der Beobachter nur eine Scheibe zahlt. Aus der Annahme iiber den 
,,kritischen Abstand“ der Mittelpunkte und bei Vernachlassigung der Effekte am 
Rand des Kastens folgt w= //4F. Der Fall, da8 von N Kugeln im Kasten n ge- 
trennt wahrgenommen werden, kann nur dadurch eintreten, daB von zundchst 
N —1 Kugeln entweder » — 1 Scheiben gezahlt werden und die Scheibe der N-ten 
Kugel sich mit keiner der schon sichtbaren tiberdeckt oder » Scheiben gezahlt 
werden und die Scheibe der N-ten Kugel iiberdeckt erscheint, also 


PAN) = (1 = (n—1) w) PWNS 9 tw plN—0, 


10 McCLurRE, G.W.: Phys. Rev. 90, 796 (1953). 
ES ISUNZE, Zee brysike 834 7(1038)ee—emAcanae Phys. 85, 1017 (1928). 
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Man erhalt daraus 


wobei die alN) Konstante mit der Rekursionsformel alN) = Ges) +n le) sind, 
was 


n 
CO) 4 =e a = N—-1 
a —- 1 yp 
a pees. ) bx 


ergibt. Sind nun m Scheiben getrennt wahrnehmbar, so sind méglicherweise 


n,n+1, n+2,... Kugeln im Kasten. Im Mittel werden also 
A A 
N= YL NpwN)/ Dd pW) 
N=n N=n 


Kugeln im Kasten sein, wenn » Scheiben gezadhlt werden. (4 ist eine Zahl, bei der 
die Summation abzubrechen ist, weil fiir gréRere N die Formel schlieBlich nicht mehr 
sinnvoll auf das vorliegende Problem angewendet werden kann.) 

pi) hangt von wab, wu seinerseits von der Flache der Scheiben und der Gesamt- 
flache F. Fir Tropfenzahlungen miissen also f (mittlerer Querschnitt der Tropfen- 
bilder) und F (mittlere Flache, die im speziellen Fall den auszuzahlenden Bildern 
zur Verfiigung steht, z.B. Spurlange x Spurbreite) ermittelt werden. Das u kann 
fiir verschiedene Falle sehr verschiedene Werte annehmen: deshalb muB das N(m) 
fiir jeden interessierenden Wert von uw berechnet werden, was im allgemeinen leicht 
mdoglich ist, weil bei der Summierung nur wenige Glieder berticksichtigt zu werden 
brauchen. 


Anhang II 


Es soll die Wahrscheinlichkeit abgeschatzt werden, daB langs einer kurzen 
Wegstrecke d/=1mm des Primarteilchens Sekundarelektronen entstehen, die 
insgesamt so viele Ionen erzeugen, daB auch nach dem Auseinanderdiffundieren zu 
einer ,,fonensadule‘‘ auf der photographischen Aufnahme noch der Eindruck eines 
,, lropfennesters“ hervorgerufen wird. 

Wir gehen aus von der auf 1 mm bezogenen mittleren Anzahl derjenigen StoBe 
des Primarteilchens, bei denen je »y Atome ionisiert werden und bezeichnen diese 
Zahl mit Q,. Fir St6Be mit nicht zu kleiner Energietibertragung folgt aus der 
Rutherford-Formel und der Konstanz des Energieverlustes pro Ionenpaar tuber 
einen weiten Energieverlustbereich fiir alle » =n 


“e 


Q, = const/y(y — 1). (1) 


Nach Bacce!? darf man in guter Naherung 7 = 10 ansetzen. Mit y = mittlere Zahl 
der ionisierenden St6Be des Primaren langs 1 mm Schicht (also 1/10 der primaren 
Ionisation) wird die Konstante in (1) fiir die bei der vorliegenden Arbeit herrschende 
Elektronendichte gleich 10°! 7. Setzen wir noch s = 1/10 der praktischen Ionisation, 
so folgt definitionsgemaB 


A 
s= 29 Os (2) 


wobei A die der Abschneideenergie entsprechende Zahl von Ionenpaaren bedeutet 
(im vorliegenden Fall ist also A = 20). Aus der Definition der primaren Tonisation 


oe BaaGE, E.: Ann. Phys. 30, 72 (1937). 


158 LOTHAR WIEDECKE: 


ergibt sich 7 als Summe aller Q,, jedoch stellt wegen des raschen Abfalls der Q, 
uiebe Zl = 2X0) 


7= D0 (3) 


schon eine sehr gute Naherung dar. SchliefSlich erhalten wir experimentell fiir 
A = 20 etwa 


5 = 27. (4) 


Uber die Q, fiir y= 1, 2,..., 9 ist experimentell nur schwer etwas zu erfahren. Es 
zeigt sich aber, daB sie durch die aus (2), (3) und (4) folgende Forderung 


A A 
ze 

3 v0,= 2) Q; 
yeetl 1. 


weitgehend festgelegt sind, wenn man Q,,,< Q, fir alle y fordert und die durch die 
Q, mit y< 10 hindurchgezogene Kurve bei y= 10 glatt in die durch (1) bestimmte 
iibergehen ]48t. Die aus Q,=exp[—(¥+0,17/1,56)] zu berechnenden Werte er- 
fiillen die oben gestellten Forderungen fiir »y=1,..., 9 sehr gut. Man tiberzeugt 
sich durch Variieren der Werte leicht davon, daB8 schon geringe Veranderungen 
schnell zur Verletzung einer der Forderungen fiihren. 

Unter der Annahme, daB die St6Be, die zur Bildung von y» Ionenpaaren fiihren, 
einer Poisson-Verteilung um den Mittelwert Q, geniigen, erhalt man fiir die Produkt- 
wahrscheinlichkeit W(n,, ..., 74), daB langs 1mm genau 7, St6Be mit einem Ionen- 
paar, m, mit zwei Ionenpaaren usw. vorkommen: 


A nN 
WAGE 3 coon tha) == IH Cae exp 7), 


a1 Na! 


A 


wenn man noch >) Q,=y7 beriicksichtigt. Ist W(n) die Wahrscheinlichkeit, daB 
eet 
langs 1mm Spur genau » Ionenpaare insgesamt gebildet werden, so gilt 


VAG) = Wig a eae 
A 
wobei tiber alle (m,,..., 74) mit }} «n,=m zu summieren ist. Diese W(n) wurden 
a=1 
bis = 20 numerisch berechnet. 

Fig. 5 zeigt W(n) in dem Bereich zwischen n= 8 und m= 20. Die gestrichelte 
Kurve gibt die Q, als Funktion von x, also die Wahrscheinlichkeit, daB langs 1 mm 
ein ,,wahres Nest‘‘ mit ~ Ionenpaaren auftritt. Man sieht, da& der Unterschied 
zwischen W(n) und Q, um = 10 herum sehr gro8B ist und nach héheren m hin stark 
abnimmt. 

SchlieBlich machen wir die Annahme: wenn langs eines Milliineters der Spur n 
Ionenpaare erzeugt wurden, so entsteht fiir 210 auch nach dem Auseinander- 
diffundieren der [onen noch der Eindruck eines Nestes von » Tropfen. Wir messen 


also beim Ermitteln der Anzahl von Nestern, die zwischen n, und n, Tropfen ent- 
Ne Ng 
halten, nicht die GréBe >) Q,, sondern >) W(y). 


v=Ny (Fahd 
Aus den berechneten W() erhalten wir als Anzahl der als Nester mit 10 oder 


mehr Tropfen erscheinenden Tropfenhaufungen pro Millimeter 


20 
>» Wir) » 4-107. 
v=10 
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Gezahlt wurden pro Millimeter 4,3 - 10-2 Nester mit mehr als 10 Tropfen, wahrend 
mach der Rutherford-Formel 1,06 - 10-2 zu erwarten waren. 

Die Genauigkeit der Ubereinstimmung zwischen der durch die grobe Abschat- 
zang und der durch die Auszahlung der Nester erhaltenen Anzahl ist natiirlich 
zufallig; es sollte aber auch lediglich gepriift werden, ob eine so ungewoéhnlich groBe 


21° 


Wn) baw Gy 
8 
S, 


= 
S 


Sa 
6 70 72 14 16 767 2 


Fig. 5. Vergleich der Wahrscheinlichkeit, daB n Ionenpaare gebildet werden (ausgezogene Kurve) mit der 
Wahrscheinlichkeit, daB ein StoB stattfindet, bei dem insgesamt m Ionenpaare entstehen (gestrichelte Kurve). 
Die Wahrscheinlichkeiten sind auf 1mm Spurlange bezogen 


Abweichung von der Rutherford-Formel, wie sie sich in diesem Fall herausgestellt 
hatte, der Gr6Benordnung nach tiberhaupt durch Energieverlustschwankungen 
erklart werden kénne. 

Es sei noch bemerkt, daB die von der Fragestellung her nahegelegte Anwendung 
der von BLuNcK und LEISEGANG verbesserten Landauschen Theorie der Energie- 
verlustschwankungen nicht médglich war, da die hier betrachteten Schichtdicken 
auBerhalb des Giiltigkeitsbereiches dieser Theorie liegen. Man konnte sogar daran 
denken, die Energieverlustverteilung in diinnen Schichten nach den oben durchge- 
fiihrten Uberlegungen zu berechnen: da die Q, durch die Werte der praktischen und 
der primaren Ionisation sowie fiir »=10 durch die Rutherford-Formel verhaltnis- 
maBig gut festgelegt sind, kann eine solche Berechnung durchaus sinnvoll sein. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Akademie der Rumanischen Volksrepublik, 
Bucuresti 


Uber die beim Tempern diinner Bleischichten 
auftretenden Veranderungen 


Von 
R. Gricorovicl, N. Croiroru, A. DEVENyI und ATH. TRUTIA 


Mit 10 Figuren im Text 
(Eingegangen am 21. Juli 1958) 


Beim Erwarmen diinner bei der Temperatur des fliissigen Stickstoffs auf Glas oder 
Quarz aufgedampften Bleischichten durchlaufen diese ein Widerstandsminimum, 
das einer zusammenhangenden, kristallisierten Metallschicht entspricht, um sodann 
bei héheren Temperaturen in eine aus getrennten Halbkugeln bestehende Schicht 
unendlichen Widerstandes tiberzugehen. Es wird nachgewiesen, dali die Massen- 
dicke von Schichten iiber 100 A aus dem Mindestwiderstand, jene von Schichten 
bis zu 12 A hinab durch Ausmessen des elektronenoptischen Bildes der gekérnten 
Schicht bestimmt werden kann. 


Einleitung 


Diinne, bei geniigend niedriger Temperatur auf eine Glas- oder 
Quarzunterlage aufgedampfte Metallschichten haben eine Struktur, die 
oft als amorph bezeichnet wird und die sich eigentlich durch eine un- 
geordnete Lage der Atome sowie durch eine geringere Dichte als im 
kristallisierten Zustand auszeichnet!. Aus Griinden, die nicht voll- 
kommen geklart sind, haben derartige Schichten vieler Metalle (mit 
Ausnahme der Alkalimetalle) einen negativen Temperaturkoeffizienten 
des elektrischen Widerstandes. 

Werden diese Schichten langsam erwarmt, so tritt nicht nur eine 
umkehrbare, sondern auch eine teilweise nicht umkehrbare Widerstands- 
verminderung ein. SchlieBlich wird ein Zustand erreicht, der metallische 
Leitfahigkeit, d.h. einen positiven Temperaturkoeffizienten des Wider- 
standes aufweist. 


Nach Durchlaufen dieses Zustandes beginnt bei weiterer Temperatur- 
erhéhung ein neuerliches nicht umkehrbares Anwachsen des Wider- 
standes. Dabei tritt nachgewiesenermaBen eine Kérnung der diinnen 
Schicht auf. Die Schicht wird durchsichtiger und im Licht- oder Elek- 
tronenmikroskop zeigt sich eine nicht zasammenhangende Struktur. Bei 
gentigend langer Dauer der Temperung und geniigend hoher Temperatur, 


1 Mayer, H.: Physik diinner Schichten II, S. 92. Stuttgart 1955. 
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die jedoch die Schmelztemperatur des massiven Metalls nicht zu tiber- 
schreiten braucht, bekommen die Kérner einen kreisférmigen Quer- 
schnitt®. Diese Kérner haben ein vollkommen ausgebildetes Gitter. 

Alle beschriebenen Erscheinungen wurden in letzter Zeit bei meh- 
reren niedrig schmelzenden Metallen, darunter auch am Blei? beobachtet. 

Vorlegende Arbeit versucht all diese Erscheinungen zunichst im 
Falle des Bleis in einen klaren Zusammenhang zu bringen. Daraus wird 
sich, wie ersichtlich sein wird, die Méglichkeit ergeben, die pro Flachen- 
einheit aufgedampfte Masse nur wenige Atomlagen dicker Schichten zu 
messen. 


Die Versuchsanordnung 

Das Aufdampfen der diinnen Bleischichten, die Messung ihres Wider- 
standes sowie ihre Temperung wurde in einem Versuchsrohr aus Mo-Glas 
mit Schliffen (Fig. 4) durch- 
gefithrt. Das Vakuumaggregat, 
an welches das Rohr angeschlos- 
sen war, bestand aus einer metal- 
lischenOldiffusionspumpe(Saug- 
geschwindigkeit 100 Liter/sec 
bei 10°° Torr) und zwei mit 
fliissigem Stickstoff gekihlten 
Fallen. Der Druck wurde mittels gpa 
Pirani- und [onisationsmano- ii 
meter gemessen. Stpuiaaip= 

Der untere Teil des Rohres 
enthielt den Atomstrahlofen, 
der aus einer Quarz-Phiole be- 
stand, die in eine’ konische 
Spirale aus W-Draht ( @ 0,3 mm) 
eingefiihrt war. 

Die Bleischicht wurde auf 
den ebenen, feuerpoliertenBoden Fig. 1. Versuchsrohr zum Aufdampfen und Tempern 
eines mit fliissigem N, gekiihlten diinner Bleischichten 
Glastragers aufgedampft. Der 
Boden war mit zwei eingebrannten Pt-Elektroden (s. Teilansicht A) 
versehen. Der Widerstand der zwischen den Elektroden liegenden diinnen 
Bleischicht wurde mit Hilfe eines elektronischen Ohmmeters bestimmt. 


Vor jeder Messung wurde der Trager mit chemisch reiner, konzen- 
trierter NO,H gewaschen, mit Kreidepulver poliert und mit destilhertem 


Huss. Nz 


Mo Drahre 


Pt Lrahie 
<< blastriger 
_~ Pt Elekiroaen 


Tevlansioht ,A”’ 


LleATroden: B 


——Aromstrahtoren 


Mo Drone 


2 Siehe z.B. die vor kurzem erschienene Arbeit von K.-J. Hanszen, Z. Physik 


150, 527 (1958) iiber Silberschichten. 
3 CrorAscu, F., M. NacHMAN u. M. Oncescu: Rev. de phys. 2, 59 (1957). 
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Wasser abgespiilt. Ein Schutzrohr verhinderte die Bedeckung der 
Seitenwande des Glastragers mit Blei. Vor dem Aufdampfen wurde der 
Traiger mittels eines kleinen Ofens etwa 4 Std lang bei 300° C entgast. 
Sodann wurde der fliissige Stickstoff in den Trager eingefithrt. 

Die Temperatur der Auffangflache wurde folgendermaBen bestimmt. 
Ein von auBen in den Trager eingefiihrtes Thermoelement beriihrte mit 
seiner Spitze die innere Flache des Tragers. Der Unterschied zwischen 
AuBen- und Innenflache (Dicke des Tragers 2 mm) betrug 65° C bei der 
Temperatur des fliissigen Stickstoffs, wie in einer gesonderten Messung 
festgestellt wurde. 

Die Aufdampfgeschwindigkeit lag zwischen 20 und 180 A/min. Bei 
dem im Versuchsrohr wahrend der Verdampfung herrschenden Druck 
von 5-10 7Torr entspricht dem niedrigsten Wert der Aufdampt- 
geschwindigkeit etwa der gleichzeitige Aufprall eines Metallatoms und 
eines Gasatoms. 

Um die elektronenmikroskopische Untersuchung der Bleischichten zu 
erméglichen, wurden auf den Boden des Glastragers je zwei kreisrunde 
Drahtnetze (@ 2mm) aus Phosphor-Bronze (169 Maschen pro mm?) 
mittels Aquadag befestigt. Diese dienten ihrerseits Quarzfolien von 
300 bis 500 A Dicke, welche durch Verdampfung im Vakuum erhalten 
worden waren, als Unterlage. Wir wahlten diese Art Trager, da einer- 
seits, wie in Vorversuchen festgestellt wurde, das elektrische Verhalten 
von Bleischichten auf Glas- und Quarzunterlagen keine merklichen 
Unterschiede aufweist, andererseits Quarzfolien unter dem Einflu8 des 
Elektronenaufpralls im Elektronenmikroskop auBerst kleine Verande- 
rungen erleiden* und zugleich thermisch und mechanisch widerstands- 
fahig sind. 


Anderung des elektrischen Widerstandes durch Temperaturerhéhung 


Der Verlauf des elektrischen Widerstandes von Bleischichten ver- 
schiedener Dicke wahrend der Temperaturerhéhung von —130° C bis 
+ 270° C ist aus Fig. 2 und 3 zu entnehmen. Er hat den in der Einleitung 
beschriebenen Gang; die Dauer der Temperaturerhéhung bis auf 0° C 
belief sich auf 10 bis 20 min. 

Wie aus Fig. 2 folgt, gibt es Schichten gleichen Anfangswiderstan- 
des R,, die verschiedene Minimalwiderstande R,, aufweisen. Fig. 3 zeigt 
hingegen Schichten verschiedenen Anfangswiderstandes, die etwa den- 
selben Minimalwiderstand erreichen. 

Im allgemeinen konnten wir feststellen, daB dieses verschiedene 
Verhalten durch Unterschiede in der Verdampfungsgeschwindigkeit des 
Bleis bedingt war. Das Verhaltnis R,/R,, nahm mit dem Anwachsen der 
Verdampfungsgeschwindigkeit ab. 


* BRADFORD, E.B., and I.W. VanpERHOFF: J. Appl. Phys. 26, 864 (1955). 
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Wir versuchten nun festzustellen, welcher der beiden Widerstande, 


Rk, oder R,,, fiir die Schichtdicke bezeichnend ist. 


Definiert man die Schichtdicke (Massendicke) d durch Gleichung 


mm 
(m = Masse, F = Flaiche, s = Dichte des massiven Metalls), so kann 


diese direkt mit einer mikroanalytischen Methode bestimmt werden. Wir 
wahlten dazu die spektralphotome- 


trische Bestimmung des Bleis in der 


>70'2 
Hochfrequenzfackelentladung nach ean 

einem anderseitig beschriebenen 50 \ 
Verfahren®. Einige Vervollkomm- Tea 
nungen an der Apparatur erlaubten \ 
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Fig. 2. Anderung des elektrischen Widerstandes Fig. 3. Anderung des elektrischen Widerstandes 
zweier verschieden dicker Bleischichten gleichen zweier etwa gleich dicker Bleischichten (d= 135 A 
Anfangswiderstandes (Rg = 30 Q) mit der Tempera- bzw. d = 127 A) verschiedenen Anfangswiderstandes 
tur. Ausgezogene Kurve, Massendicke d=441 A, mit der Temperatur. Ausgezogene Kurve, Anfangs- 
Minimalwiderstand Rj, =2,98 Q erreicht bei der widerstand Ry =1:10?Q, Minimalwiderstand R»,, = 
Temperatur T,,=+ 10° C, Aufdampfgeschwindig- 14Q, erreicht bei der Temperatur T,, = + 10°C, Auf- 
keit ~=21 A/min. Gestrichelte Kurve, d= 140 A, dampfgeschwindigkeit «= 67,5 A/min. Gestrichelte 

Rp A Uy —— te Oe A/rin Kurve) Rg — 1,15 110° ©, Ry, — 15,0; 2, — = 30> CG 

u = 27,4A/min 


uns noch Mengen von 6 y Blei mit 5% Genauigkeit zu bestimmen; dies 
entspricht einer Mindestschichtdicke von etwa 100 A. 


Andererseits hangt die elektrische Leitfahigkeit o diinner Metall- 
schichten von ihrer Dicke ab, und zwar ist diese Abhangigkeit durch das 
Verhaltnis d// bestimmt (d = Schichtdicke, / = freie Elektronenweglange 


5 BApARAUu, E., M. GrurGEa, Gu. GiuRGEA u. ATH. TRuUTIA: Colloq. Spectro- 
scop. Internat. VI (Amsterdam, 1956), S. 441, London. 
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im Metall bei der betreffenden Temperatur). Nach Fucus® ist 


0 et baal Datel pee | B(f)- 
a =1-F5[1-¢ awa 12 2 a 
P (2) 
5 Sed. he = ae 
ie. gic (7 — fe g 
worin o,, die Leitfahigkeit des massiven Metalls bedeutet und 
B(S)= ip ca 
l iS 
ajl 


ist. 
Wir berechneten nun einerseits nach (2) die Schichtdicke d, aus dem 
Mindestwiderstand R,, unter der Annahme, dafB es sich dabei um eine 
diinne, zusammenhangende Metallschicht mit voll ausgebildetem Gitter 
und normaler Dichte han- 


ae delt. Dabei wurde die genaue 
a(n Formel (2)  beniitzt und 
500 : 


keine der nur bedingt gelten- 
den Naherungsformeln. Die 


400 4 freie Elektronenweglange bei 
va —196° C wurde aus der Som- 


300 merfeldschen Gleichung 
: pemeeC 
200 j oo ai 
i nach den Zahlenwerten von 


FROHLICH? zu J, = 480 A 
berechnet; es wurde sodann 
0 m0 200 =—300-— 0 ~——« S00 dg (A) 600 auf die dem Mindestwert 
Fig. 4. Zusammenhang zwischen der aus dem Minimalwider- des Widerstandes entspre- 
stand berechneten Schichtdicke d, und der spektralphoto- 
metrisch bestimmten Masserdicke d, diinner Bleischichten chende Temperatur umge- 
rechnet. 

Andererseits wurde das ganze auf die durch das Schutzrohr (Fig. 1) 
freigelassene Flache aufgedampfte Blei in NO3H p.a. gelést und spektral- 
photometrisch bestimmt. Daraus wurde die Massenschichtdicke d, be- 
rechnet. Die in mehreren MeBreihen fiir verschiedene Verdampfungs- 
geschwindigkeiten und Schichtdicken erhaltenen Wertepaare sind in 
Fig. 4 eingetragen. 

Wie ersichtlich, liegen die MeBpunkte ziemlich eng um die theoreti- 
sche Gerade d,=d,. Die MeBfehler, mit denen sowohl die spektral- 
analytisch als auch die elektrisch gemessene Schichtdicke behaftet sind, 


® Fucus, K.: Proc. Cambridge Phil. Soc. 34, 100 (1938). 
? FrOuticH, Z.B.: Elektronentheorie der Metalle, S. 221. Berlin 1936. 
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schatzen wir auf etwa 5%. Die Abweichungen der MeBpunkte von der 
Geraden d,—=d, iiberschreiten nirgends diesen Fehler. Eine genauere 
Fehlerrechnung zeigt, daB diese Gerade auch statistisch innerhalb der 
wahrscheinlichen Fehler liegt. 

Aus diesem Teil unserer Versuche muB man somit schlieBen, das 
bei Schichten tiber 100 A Dicke und bei geniigend langsam verlaufendem 
Temperaturanstieg das Metallgitter des Bleis beim Erreichen des 
Mindestwiderstandes voll ausgebildet ist. Dafiir spricht auch die Tat- 
sache, daB beim Erreichen dieses Zustandes die Schichten die Regel von 
MATTHIESSEN befolgen, soweit dies durch eine Abkiihlung der Schicht 
bis auf —130° C feststellbar war. 

Bis zu welcher Erwarmungsgeschwindigkeit diese Folgerung noch 
gilt, konnten wir nicht feststellen, da eine schneller vorgenommene Er- 
warmung der Unterlage unsere Apparatur gefahrdete. Inwieweit dieses 
Ergebnis auch fiir andere Metalle gilt, bleibt eine offene Frage. 


Jedenfalls ist der Ubergang vom ungeordneten zum im Gitter streng 
geordneten Zustand nur durch eine gewisse Beweglichkeit der Atome zu 
verstehen, die durch ihre erhéhte thermische Energie zustande kommt. 
Diese Energie reicht beim Erreichen des Minimalwiderstandes eben dazu 
aus, um die Atome die ihnen 1m Gitter zukommenden Lagen einnehmen 
zu lassen, ohne daB jedoch gréBere Umstellungen der Gitterelemente als 
solche in merklichem MaBe vorkommen kénnten. 


Dazu ist noch zu bemerken, daB héchstwahrscheinlich die mit gréBe- 
rer Verdampfungsgeschwindigkeit erhaltenen ungeordneten Bleischich- 
ten merklich dichter gepackt sind, da sie bei gleicher Massendicke leit- 
fahiger sind als die mit kleinen Geschwindigkeiten erhaltenen. Deshalb 
wird bei den ersteren der Mindestwiderstand schon bei niedrigeren Tem- 
peraturen erreicht, da ja zur Ausbildung des Gitters kleinere Umstel- 
lungen der Atome notwendig sind als bei den loser gepackten letzteren 
Schichten (Fig. 2 und 3). 


Die Struktur dunner k6érniger Bleischichten 


Wird die Temperatur der den Mindestwiderstand aufweisenden 
Schichten weiter erhoht, so wachst der Widerstand nicht umkehrbar an 
und wird schlieBlich unendlich groB. Das mikroskopische Bild zeigt 
dabei zuerst das Auftreten von Rissen, die die Schicht schrittweise in 
kleine voneinander getrennte Gebiete aufteilen (Fig. 5a—c). Nach- 
dem der Zustand unendlichen Widerstandes erreicht ist, gehen in der 
Schicht mit der Zeit weitere Veranderungen vor. Die Entwicklung ver- 
lauft um so schneller, je héher die Temperatur ist; doch ist der End- 
zustand von der Temperatur unabhangig, wenn diese nur gentigend hoch 
liegt, um in absehbarer Zeit eine merkliche Veranderung zuzulassen. Der 
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Endzustand (Fig. 5d) entspricht den schon erwaéhnten Kérnern mit 
kreisférmigem Querschnitt. Dieses Verhalten wurde auch fir andere 
Metallschichten beschrieben. 

Es liegt nahe anzunehmen, daB die beobachtete Zusammenziehung 
der anfangs durch Risse abgetrennten Gebiete infolge von Kapillar- 
kriften erfolgt. Diese machen sich bei voluminésen festen Korpern 


c d 


Fig. 5a—d. Elektronenoptische Abbildungen zu der durch Tempern hervorgerufenen fortschreitenden 
K6rnung diinner Bleischichten. a Zerkltiftete Schicht; b und c unregelmaBig gek6rnte Schichten; d Schicht 
mit Koérnern kreisf6rmigen Querschnittes 


unterhalb des Schmelzpunktes kaum bemerkbar, doch ist ihre Wirkung 
bei so kleinen Gebilden, wie sie bei der Kérnung diinner Schichten ent- 
stehen, unter dem Namen der Schmelzpunkterniedrigung kleiner Trépf- 
chen bekannt’. Dazu tragt die mit der Temperatur anwachsende Be- 
weglichkeit der Atome wesentlich bei. Diese kann bei gentigend hoher 
Temperatur und groBen Zeitspannen zu Verlagerungen der Gitter- 
elemente fiihren. 


Die auBere Form eines Kornes muB schlieBlich jener eines auf einer 
Flache aufliegenden Tropfens entsprechen. Wie bekannt, handelt es sich 
dabei um eine spharische Kalotte, deren Randwinkel # (Fig. 6) durch 


* Maver, H.: Physik diinner Schichten IT, S. 22. Stuttgart 1955. 
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die drei Oberflachenspannungen ayy, &yp, Sap (M7 = Metall -V = Va- 
kuum, U = Unterlage) nach Gleichung 


SoG . 
ayy COSY = ayy —Ayy (3) 


bestimmt ist. # ist somit eine eventuell von der Temperatur abhangige 
Materialkonstante. Bei gleicher Temperatur miissen alle Kérner, ob 
groB oder klein, denselben Randwinkel 
aufweisen. 


Cy 


Der Rauminhalt V eines Kornes folgt 
somit bei bekanntem 7”? direkt aus seinem 
groBten scheinbaren Durchmesser a. Er Mite 
° t A f I E J Fig. 6. Metalltropfen auf fester Unterlage 
iss urch ormel im Vakuum. egy, “mu, amy, Ober- 


flachenspannungen zwischen Unterlage und 


Hj — 


re Ne 3 (1 — cos i)? (2+ cos?) ‘ Vakuum, Metall und Unterlage bzw. Metall 
cs . ae Ta sin? o - ; (4) und Vakuum, % Randwinkel 
gegeben. Sind unsere Annahmen richtig und ist ? bekannt, so kann 


die Dicke der anfangs ungekérnten Schicht durch Ausmessung des elek- 
tronenmikroskopischen Bildes der nachtraglich bis zum Endzustand ge- 
k6rnten Schicht erhalten wer- 

den. 1 

Um unsere Annahme zu 
priifen gingen wir folgender- 
maBen vor?: 

Da die Quarzunterlagen 
nicht eben warenund sich der 
Beschattungswinkel « langs 
der Oberflache des Prapara- 
tes merklich anderte, wurde 


uber die gekdrnte Bleischicht 
eine kleine Menge einer etwa 
monodispersen Gummigut- 
Suspension gebracht. Die auf 


2 


Fig. 7. Elektronenoptische Abbildung zur Bestimmung des 

Randwinkels von Bleik6rnern. 1, 2, 3 ... Gummigutkugeln; 

I, Il, Ill... Bleikorner. Praparat auf Quarzunterlage, mit 
Gold unter 16°30’ beschattet 


der Quarzunterlage aufliegen- 

den Gummigut-Kugeln wurden dann zugleich mit den Bleikérnern be- 
schattet. Sie waren auf den elektronenmikroskopischen Aufnahmen* 
teils durch ihre GréBe, teils durch ihre im Vergleich zu benachbarten 
gleich groBen Bleikérnern bedeutend langere Schatten leicht zu erkennen. 
In Fig. 7 sind z.B. 1, 2, 3 Gummigut-Kugeln, I, II, II benachbarte 
ausgemessene Bleikalotten. 


x Die meisten Aufnahmen wurden mit einem Instrument von Tesla, Type 
B. S. 241 (Auflosungsvermégen 70 A) erhalten. Feinkérnige Schichten wurden mit 
einem RET Mikroskop, Type FEM 2-2 (Auflésungsvermégen 20 A) aufgenommen. 


9 Gricorovici, R., N. Crorroru u. A. DévEnyi: Studii si Cercet. Fizica 9, 


Nr. 4 (1958) (im Druck). 
1235 
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Durchmesser a) und Schattenlange /, einer auf einer Ebene aufliegen- 
den Kugel sind mit dem Beschattungswinkel « durch Formel 


Ag = a 5 
i 8 (5) 
verbunden. Derart konnte fiir ein gewisses enges Gebiet « aus der Auf- 
nahme bestimmt werden. In Fig. 7 betragt « 16°30’ +10’. 


Fiir benachbarte Bleikorner ist somit « bekannt und es laBt sich nun 
leicht fiir spharische Kalotten, deren Bild einen Durchmesser a und eine 
Schattenlange / aufweist, 


Tabelle 1 der Randwinkel ? aus For- 
| ] | | mel 
Korner | | was fe o 
} (mm/3700) | (mm/3700) é 6 
<<a pe eee 
Li 838) 27h iwAGe Oe | “8s oe pena | (6) 
35) ee LOM Ons Omni mS Om sind 
II 2,90 OOS | she? s0r 82° 


berechnen. 

Die Ergebnisse, die Fig. 7 entsprechen, sind in Tabelle 1 wieder- 
gegeben. Der Mittelwert von 10 Messungen betragt # = 85° und nahert 
sich somit merklich z/2, ohne daB je ein einzelner MeBwert 90° iiber- 
schritten hatte. Es handelt sich 
also beinahe um Halbkugeln. 
Dies ist auch auf Fig. 8 ersicht- 
lich, wo am Rande einer durch 
Elektronenaufprall aufgerollten 
OQuarzunterlage die halbkuge- 
ligen Bleikérner im Profil er- 
scheinen. 

Der physikalische Inhalt die- 
ser Feststellung ist wohl fol- 
gender: nach Formel (3) muB 


Fig. 8. Elektronenoptische Abbildung einiger am Rand 
einer aufgerollten Quarzunterlage aufliegenden Bleikorner uv > one = Oar U sein, as h. 


die Bleikérner haften auBerst 
schwach an der Quarzunterlage. Es scheint uns  wahrscheinlich, 
daB ahnliche Verhaltnisse auch fiir andere Metalle auf Glas- oder Quarz- 
unterlagen gelten miissen. 


Wie dem auch sei, kann man nun in Formel (4) mit # = 85° eingehen 
und erhalt somit durch Ausmessung der elektronenmikroskopischen Auf- 
nahmen der gekérnten Schicht ihren Rauminhalt pro Flacheneinheit 
und nach Einsetzen der Dichte des massiven Metalls die Massenschicht- 
dicke d, der noch ungekérnten Schicht. Letztere folgt andererseits aus 
der Messung des Mindestwiderstandes (d,) oder aus der spektralanalyti- 
schen Bestimmung der Bleimenge (d,). Fig. 9 stellt d, als Funktion von a, 
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bzw. d, dar. Die unter 45° geneigte Gerade entspricht unserer Annahme. 
Die MeBpunkte liegen ziemlich eng verteilt um diese Gerade. Die wich- 
tigste Fehlerquelle ist zweifellos in  statistischen Schwankungen zu 
suchen. Die Zahl der ausgemessenen Kérner belief sich auf 80 bis 150. 
Auch in diesem Falle zeigte eine genaue Fehlerrechnung, daB die theo- 
retische Gerade statistisch innerhalb der wahrscheinlichen Fehler liegt, 
wenn man sich auf Schichtdicken iiber 100 A beschrankt. 


0 Wo 200 = 300—S 00 =~ d, (A) 600 


Fig. 9. Zusammenhang zwischen den Schichtdicken dtinner Bleischichten, die einerseits aus dem Minimal- 
widerstand (d,) oder spektralphotometrisch (ds), andererseits aus dem elektronenoptischen Bild der gekérnten 
Schicht (d,) ermittelt wurden 


Schichten unterhalb 100 A Dicke 


Schichtdicken unterhalb 100 A konnten nicht mehr spektralanaly- 
tisch gemessen werden. Die elektrisch (d.) und volummetrisch (d,) ge- 
messenen Schichtdicken weichen unterhalb der erwahnten Grenze immer 
mehr von einander ab (Fig. 10) und zwar ist immer d, > d,. 

Es liegt kein Grund vor die volummetrischen Messungen anzuzwei- 
feln, da das Aufldsungsvermégen der von uns verwendeten Elektronen- 
mikroskope ausreichte, um den Bilddurchmesser der Bleikérner auch bei 
Schichten von 12 A Dicke noch einwandfrei zu bestimmen. 


Hingegen sind bei diinnen Schichten Abweichungen von der Formel 
von Fucus zu erwarten, und zwar aus folgenden Griinden: 


4. Bei ungeniigender Menge von Metall wird bei der Kristallisation 
die Schicht unzusammenhingend. Dieser Vorgang tauscht eine zu kleine 
Massendicke vor. 

2. Dickenschwankungen durch Oberflachenrauhigkeit miissen in- 
folge der Art der funktionellen Abhangigkeit des Widerstandes von der 
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Schichtdicke nach Formel (2) eine zu kleine mittlere Massendicke vor- 
tiuschen. Dies wurde schon von NossEK?® zur Erklarung der Abwei- 
chungen vom Gesetz von Fucus bei K-Schichten unterhalb etwa 15 Atom- 
lagen herangezogen. 


3. Bleischichten unterhalb 100 A Dicke zeigten in unseren Versuchen 
betrachtliche Abweichungen von der Matthiessenschen Regel. Es han- 
delt sich somit um Gitter mit Fehlerstellen. Diese konnen entweder durch 

Fremdatome oder durch beim 
*20 | + Durchlaufen des Mindestwiderstan- 


| des noch nicht eingetretene voll- 

kommene Ordnung im Gitter her- 

ee vorgerufen werden. In  unseren 

se Versuchen war der Restwiderstand 
The-w um so kleiner, je groéBer die Auf- 
‘i dampfgeschwindigkeit war. Dies 
“60 kann sowohl der engeren Packung 
der Metallatome in der ungeordne- 

“60 ten Schicht, als auch einem weni- 
ger ausgepragten Einbau von Gas- 

ee, a a ae atomen zugeschrieben werden. 


Fig. 10. Relative Abweichung zwischen der aus Jedenfalls rief Verschlechterung des 
dem Minimalwiderstand (d,) und der aus dem elek- Vakuums oder eine Verlangerung 
tronenoptischen Bilde (d;.) bestimmten Schichtdicke : > : 
diinner Bleischichten der Zeitspanne zwischen der Ent- 
gasung der Unterlage und dem 
Aufdampfen der Schicht nicht nur groBe Abweichung von der Regel von 
MATTHIESSEN (manchmal sogar «<0!), sondern auch einen unregel- 
maBigen Verlauf der R(7)-Kurve hervor, wie er z.B. in den Versuchen 
von FosTeR™ vorkommt. 


SchluBfolgerungen 


Das Ergebnis unserer vergleichenden Messungen von Massendicken 
an gekérnten und ungekérnten Bleischichten zeigen folgendes: 


1. Bei langsamer Erhéhung der Temperatur von —130° C an bleibt 
die bei dieser Temperatur aufgedampfte Schicht zunachst zusammen- 
hangend und erreicht die Struktur des massiven Metalls. Die Leit- 
fahigkeit dieser Schicht wird bis zu 100 A Massendicke hinab durch die 
Formel von Fucus richtig beschrieben. Dieser Zustand wird um so eher 
erreicht, je dichter die Packung des anfangs amorphen Metalls, d.h. ike 
hoher die Verdampfungsgeschwindigkeit war. 


10 Nossex, R.: Z. Physik 142, 321 (1955). 
1 Foster, M.G.: Phys. Rev. 57, 42 (1940). 


Beim Tempern diinner Bleischichten auftretende Veranderungen iP 


2. Bei weiterer Temperaturerhéhung bis unter den Schmelzpunkt 
zerreift die Schicht und es bildet sich mit der Zeit eine aus Halbkugeln 
bestehende kérnige Struktur aus. 

Es folgen aus diesen Feststellungen zwei Méglichkeiten die Massen- 
dicke von diinnen Blei- und wahrscheinlich auch anderen Metallschichten 
zu bestimmen und zwar: 

1. aus dem Mindestwiderstand mit Hilfe der Formel von Fucus bis 
zu 100 A hinab; 

2. aus der Ausmessung der Korner im elektronenmikroskopischen 
Bild bis zu wenigen Atomlagen hinab. 

Weitere Versuche werden uns zeigen, inwiefern diese SchluBfolgerun- 
gen auch auf andere Metalle verallgemeinert werden k6nnen. 


Dem Leiter des Institutes, Akad. Professor Euc. BApARAu, sprechen wir auch 
an dieser Stelle fiir die wertvolle Hilfe und Unterstiitzung, die er uns wahrend der 
Ausfiihrung dieser Arbeit gewahrte, unseren innigsten Dank aus. Ferner sind wir 
unseren Kollegen F. Crorascu, M. Nacuman und M. Oncrescu vom Atomphysikali- 
schen Institut der Akademie fiir vielseitige Hilfe und wertvolle Diskussionen zu 
Dank verpflichtet. 
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Increase of C“ in the Atmosphere from Artificial 
Sources Measured in a California Tree 
By 
GEORGE S. Bren and H.E. SuEss 
With 1 Figure in the text 


(Eingegangen am 7. November 1958) 


An increase in atmospheric CM from neutrons produced in atomic 
bomb testing was anticipated by WILLARD F. Lipsy in 1956). Such 
increase has now been observed by a number of investigators. RAFTER 
and FERGUSSON? have measured the specific CM activity of CO, in sur- 
face air of New Zealand as well as of wood and ocean carbonates. They 
found an average increase from 1954 to 1957 of about 2-4 per cent per 
year. A slight indication for an increase before 1954 was present in some 
results obtained in the Washington Radiocarbon Laboratory of the 
U.S. Geological Survey? from tree ring measurements. Similar results on 
different materials have been found by DEVRIE&S in Holland4 and WILLIAMS 
in Houston ®. The combined results show that the artificially-produced C4 
had by 1957 increased the C!4 content of atmospheric CO, by about ten 
per cent and hence greatly overcompensated for the effect of the com- 
bustion of fossil fuels that since the end of nineteenth century has led 
to a steady decrease in the specific C! activity. 

It seems remarkable that the first accurate measurements available 
were made on material from the Southern Hemisphere. More recently 
MUNNICcH and VoGEL® reported a large number of precise measurements 
on wood and seeds from Central Europe and South Africa. Because of 
the lack of precise work on material from North America the authors 
have investigated a tree from the coastal area of California. An attempt 
was made to obtain a sample from an area as free as possible from 
contamination by carbon dioxide from industrial sources. Dr. C.D. KEE- 
LING has been working for several years on the C# concentration in 


1 Lippy, W.F.: Science 123, 657 (1956). — Proc. Nat. Acad. Sci. U.S.A. 42, 
365 (1956). 

2 RaFrer, R.A., and G.T. FErGusson: Science 126; 557 (4957). 

2 SUBSS) HE: Science 122. Aq sass): 

4 Vries, H.L. pE: Science (in press). 

5 Private communications. 

* Munnicu, K.O., and J.C. VoGEL: Naturwiss. (in press). 
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atmospheric CO, in forests, and this experience assisted him in selecting 
a location which would have negligible admixture of carbon dioxide from 
artificial surces or from oxidation of forest soil. 

The tree supplied by Dr. KEELING was a Ponderosa Pine from the 
Los Padres National Forest, approximately one mile south of Cone Peak, 
elevation 4,000 feet, longitude 121°30’, latitude 36°07’. The location 
is about half way between San Francisco and Los Angeles and winds 
from the directions of these large cities are extremely rare in the area. 
The tree was growing ona = y_ 
ridge in a group of about 
five trees where the pre- 
vailing wind is from the ie —--— Southern hemisphere after 
ocean. Unfortunately it CE TE ee 
was discovered after the 6 t+ California tree (21°30'WY 
tree was cut that it was Le 
only some twenty years old 
and did not date from the 
19th century. Although in 
general 19th century wood 
is taken as a standard, we 
can assume from other 
measurements that the de- 
erease in the C* activity A oe 
since the 19th century 
due to artificial fuel com- p l l 
bustion was about two per _ | ee Bele nae 

; Fig. 1. Percent increase in the C* concentration of terrestrial 
cent in that area around plant material since 1953 
19503. The reference level 
for the reported increase can therefore be assumed to be about two 
per cent below the C! activity of 19th century wood. 

In order to avoid effects from diffusion of organic material within 
the tree the lignite was separated from the rest of the components of 
the wood. This was done by chopping the wood into shavings and treating 
with 6N hydrochloric acid. After soaking at an elevated temperature for 
three days the wood disintegrated into smaller fragments which were 
filtered and boiled with water until acid free. This procedure should 
remove gums and most of the cellulose, so that only lignite remains. 
The procedure presumably led to some isotope fractionation, as was 
shown by C!® measurements. These measurements were carried out at 
the California Institute of Technology on CO, obtained by combustion 
of the acetylene used as the counting gas. Samples LJ-39 and LJ-40 
were duplicate samples on wood from the inner rings of the tree. It is 
gratifying that the appreciable difference in the C™ activity of these two 


Northern hemisphere atter 
/Tunwicy and VobeL fe 


14 


> 
l 


% increase in C 
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samples disappeared after correction for the difference in C8 concen- 
tration. The last column in Table 1 gives the observed increase in C™ 
in percent, normalized to the same C!* concentration®. The measure- 
ments agree within limits of error with the estimate of MUNNIcH and 


Table 1. C4 Concentrations in Ponderosa Pine Tree Collected February 24, 1958 


sano | ning | SERB | ctw | 20°00 | (aazs0n—1) <1 
| | 
LJ 41 1957 10°489 +0:065 | 10-632 +10:49 + 0:2 
ez 1956 | 10-008 0,05 5mm 5°558 ay) SxOy/ se Oh) 
LJ 46 1955 | 9:583 — 0198 | 1:076 + 1-48 + 0-4 
LJ45 | 1954 | 9584 | —0:083 | 1-086 + 1:25+0-4 
Ly39 1940—1945 | O78) || =—=Me727 35501) + 0°15 +03 
LJ 40 | 1940-1945 | 9:399 | —0-:361 | —0-872 | — 0:15+0:3 
Sandard from LJ 39&40/ 9-481 =0 


VocEL. However, there seems to be some indication that the assumption 
of an increase linear with time is not a good approximation and that the 
increase from 1956 to 1957 was considerably larger than that from 1954 
to 1955. No further conclusions can be drawn until more measurements 
have been carried out. 


This paper represents results of research carried out by the University of 
California under contract with the U.S. Atomic Energy Commission. 


We appreciate the help of Ranger Campbell of the U.S. Forestry Service at 
King City in securing the investigated tree sample. Thanks are due to Dr. S. Ep- 
STEIN and Mrs. IRENE VipzuINas for the mass spectroscopic C! determinations. 
We also wish to thank Drs. Mtnnicu and VoceEt for sending us their manuscript 
prior to its publication. 
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Aus der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt 


Hyperfeinstruktur von “Kr 
Von 
F. BAYER-HELMs * 


(Eingegangen am 24. November 1958) 


Mit angereichertem Isotop ®*Kr werden bereits bekannte Termaufspaltungen be- 
statigt und die Hyperfeinstrukturen einiger 3p-Terme neu bestimmt. Die Auf- 
spaltungsfaktoren der Elektronen werden mit Hilfe der Theorie der mittleren 
Kopplung berechnet. 


1. Friihere Untersuchungen 


Die Hyperfeinstrukturen (Hfs) von Kryptonlinien wurden von 
KOPFERMANN und WreTH-KNUuDSEN! an natiirlichem Isotopengemisch 
untersucht und dem einzigen stabilen Isotop mit ungerader Massenzahl 
83Kr zugeschrieben. KORSCHING?:? bestatigte durch Messung von Inten- 
sitatsverhaltnissen den Wert des Kernspins von J =9/2 und bestimmte 
das Quadrupolmoment aus der Hfs des Termes 1s,. Kocu und Ras- 
MUSSEN? erhielten mit massenspektrometrisch angereichertem ®*Kr die- 
selben Ergebnisse. 


2. Durchfiihrung der Messungen 


In der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt wurden in einer 
Trennrohranlage die Isotope **Kr und **Kr getrennt®. Dabei konnte 
auch eine Probe mit angereichertem ®8Kr erhalten und zur Untersuchung 
der Hfs dieses Isotopes verwendet werden. Das Kryptongas, das zur 
Fillung einiger Lampen mit Gliihelektroden® diente, hatte die Zusam- 
mensetzung ®Kr:®Kr:*4Kr = 23:45,8:31,2. Um die Linienverbreite- 
rung herabzusetzen, wurden die Lampen in unterkiihlter fliissiger Luft 
von etwa 58° K mit 50 mA Gleichstrom betrieben. Ein Fabry-Perot- 
Etalon mit hohem Auflésungsvermégen befand sich zwischen Kollimator 
und Prismensatz eines Universal-Spektrographen der Firma Steinheil. 
Der Abstand der Interferenzringe aufeinanderfolgender Ordnungen 
betrug etwa 1 mm auf der Photoplatte; 5 bis 7 Ordnungen wurden photo- 
metriert und ausgewertet. 


*x Braunschweig, Physikalisch-Technische Bundesanstalt. 

1 KopFERMANN, H., u. N. WietH-KNnupsEN: Z. Physik 85, 353 (1933). 
2 KorscuinG, H.: Z. Physik 109, 349 (1938). 

3 ScHULeR, H., J. Roig u. H. Korscuine: Z. Physik 111, 165 (1938). 
4 Kocu, J., u. E. Rasmussen: Phys. Rev. 76, 1417 (1949). 

5 ENGELHARD, E.: P. V. Com. int. Poids Més. (2) 26 B, M 51 (1958). 
6 ENGELHARD, E.: P. V. Com. int. Poids Més. (2) 23 A, 165 (1953). 
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Die Intensitat der ,, Hauptkomponente“, gebildet aus den nicht auf- 
gespaltenen Linien der Isotope *?Kr und *Kr, ist infolge der Anreiche- 
rung des Isotops 8*Kr nur etwa zehnmal gréBer als die Intensitat be- 

obachtbarer Hfs-Linienkomponenten. Weil 


Tabelle 1. Untersuchte nicht deutlich voneinander getrennte Kom- 
Kryptonlinien ponenten systematisch zu eng liegend ge- 
|, Klassifikation? messen werden und die Hauptkomponenten 
Toes BEPa wae wegen ihrer breiteren Spitzen in den Regi- 
IW ct sStrietkurven des. Photometers weniger genau 
] ' markiert werden kénnen, wurden nur die 
4263,3 18, (1) —5p; (0) Abstande zwischen deutlich isolierten Hfs- 
ee | ee a zi a (0 Linienkomponenten zur Auswertung benutzt. 
86, | 1S == 3 aio ake ; . 
4300,5 | Ne (0) — 3p, (1) Die Schwerpunkte der Hfs-Linienmultipletts 
4351,4 | 1s, (4) — 3p, (0 fallen stets innerhalb der MeBunsicherheit 
4376,1 | 15, (1) —3p, (0 ; ; 
4400,0 | 486 (1) — 3, (2 mit ae Hauptkomponenten zusammen. Die 
4410,4 | 1s, (1)—3, (1) Strukturen der in Tabelle 1 zusammenge- 
4425,2 18, (1)—3f4(1)  stellten Kryptonlinien wurden bei jeweils drei 
4463,7 | 15, (1) —3P, (1 SE G eas ae 
5570.3. | 155 (2) — 2p, (1 verschiedenen Gangunterschieden zwischen 
5580,4 | 1s, (14) —3D5 (0 24 und 100 mm aufgenommen. 
5649,6 | 153 (0) — 3p49(1 
5866,7 | 159 (1) —3Pio(1 ; 
5870,9 | 184 (1) — 2p, (2 3. Ergebnisse 
6012,1 | 2Po(1) — 545 (2 aoe : 
| aes ahs 2 Der Term 1s, (1) kommt kombiniert mit 
a ye er 
6082,9 | 2P,9(1) —54, (0) anderenaufgespaltenen Termen haufig vor und 


eignet sich am besten zur Berechnung des 
Quadrupolmoments. Seine Aufspaltung wurde deshalb an den Linien 5580, 
4354 und 4263 erneut bestimmt; in den ersten beiden Fallen konnten die 


Tabelle 2. Aufspaltung des Terms 15s, (1) 


| KORSCHING? | Kocw und 
| Rasmussen? 
| i 
Gesamtaufspaltung Av |— 246,41 +1,0 |—246,0 aus 7685, 8281 
Abstand der Hfs-Terme: 
7/2 OD NOS SEO |) ORF 10356 AOS: - 
F=9/2—F=11/2. 137.8 8420,81 | 437,5% 138,6** | 139/208 7685 


Aufspaltungsfaktor A — 24,66 +0,1 


| 
| 
2 
| 
Quadrupolkopplungs- | | 
koustante 5) ie). -|— 0,025 +0,006/— 0,020 — 10,0277 ae sO. O27 
* Aus 8281; ** aus 7685, 8059, 8509. 


Termabstande direkt gemessen werden, im letzten nur die Gesamtauf- 
spaltung. Die gemittelten Werte enthalt Tabelle 2, in der wie auch im 


” Meccers, W.F., T.L.pE Bruin u. C.J. HumpHreys: Bur. Stand. emixes= 
Wash. 7, 643 (1931). 
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folgenden Termabstinde, Aufspaltungsfaktoren und Kopplungskonstan- 
ten in Einheiten mK = 10cm? angegeben sind; die Vorzeichenfest- 
legung von Ay, A und B ist dieselbe wie in Landolt-Bornstein, 6. Aufl., 
Band I/5, Seite 2. 

Die Hfs der Linien 6082, 4286, 4300 und 5649 lieferten die Gesamt- 
aufspaltungen der Terme 24,9, 33, 34 und 3/4) (Tabelle 3). Die Linien 
4410, 4425 und 5866 ergaben mit Benutzung der Aufspaltung von 1s, 
zum Teil die Absténde benachbarter Hfs-Terme; es waren fiinf, zwei bzw. 
nur eine Komponente deutlich getrennt. Aus den Abstanden der fiinf 
Komponenten von 4410 kénnen die beiden Hfs-Termabstainde von 3d 
je zweimal erhalten werden; die beiden Komponenten von 4425 ergaben 


Pabelle 3. Aufspaltung dey Terme 2p,9, 3p3, 3f4 und 3Pro 


Abstand der Hfs-Terme 


Term Gesamtaufspaltung 


F=9/2—F=11/2 


2 Pr (1) = 45,4 -- 0,7 20,4 25,0 
3p3 (1) te 2h eehy 32,4 + 1,5 39,7 + 1,4 
3p, (1) — 147,8+ 1,0 OVE DR Yo) (R os 
3Pr0 (1) — 52,6 0,7 PAS) Gf 28,9 


fiir die Terme 2,, und 3/,) nach der 
Intervallregel berechnet 


die Entfernung F = 7/2 —F =9/2 in 34,; fiir den Term 34), lieBen sich 
wegen der unvollstandigen Aufl6sung der Komponenten der Linie 5866 
keine weiteren Aussagen machen. 

In den Hfs der Linien 4400 und 5570 waren je drei, bei $870 vier 
Komponenten gut getrennt. Die drei Komponenten von 4400 ergaben 
neben der Gesamtaufspaltung des Terms 1s, den Abstand der Hfs- 
Terme F =11/2 —F =9/2 von 3, zu 53,8+2,9. Hieraus folgt direkt 
der Aufspaltungsfaktor A = —9,8+0,5 fiir 3, (2), da die Kopplungs- 
konstante B in dieser Termdifferenz nicht vorkommt. Die Hfs der 
Linie 5570 wurde mit Benutzung der von KORSCHING? angegebenen 
Aufspaltung von 2/, ausgewertet; es folgte fiir die Konstanten von 
1s; (2): A=—815+0,4, B=—0,026+0,017. Die vier Komponenten 
von 5870, 1s, (1) —2f,5 (2), ergaben unter anderem die Differenz der 
Gesamtaufspaltungen beider Terme zu 137,8 + 1,0. 

Die Linien 4376, 4283 und 4463 zeigten je zwei zum Teil nicht deutlich 
isolierte Komponenten, in denen 1, 2 oder 3 Hfs-Linienkomponenten 
iiberlagert sind. Danach konnten die Gesamtaufspaltungen 47 ~— 50 
fiir 1s, (1), dy~—60 fiir 3p, (1) und die Summe der Gesamtaufspal- 
tungen beider Terme zu ~— 114 abgeschatzt werden. 

Die Reihenfolge der Hfs-Terme und damit das Vorzeichen der Ge- 
samtaufspaltungen und der Aufspaltungsfaktoren ergab sich stets, auch 
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fiir die zuletzt angegebenen geschatzten Werte, eindeutig aus dem Ver- 
gleich der beobachteten Schwarzungen mit den theoretischen Intensitats- 
verhaltnissen der Hfs-Linienkomponenten. 

Die Linie 6012,1 A hatte eine Komponente, die sich aber nicht als 
Hfs-Linienkomponente des Atoms **Kr erwies. Durch Aufnahmen mit 
86K r-Isotoplampen konnte nachgewiesen werden, daf es sich um zwei 
Spektrallinien a, b handelt. Das Intensitaétsverhaltnis a:b wurde auf 
etwa 17:1 geschatzt, die Wellenlangen- bzw. Wellenzahldifferenzen be- 
trugen /A,—A,=+0,0941 + 0,0004 A, »,—» =—0,260 40,001 cmt. 
MEGGERS, DE BRuIN und HumpuHreys’ hatten auch die Linie 6012,1 A 
bereits doppelt klassifiziert, und zwar 2/,)—5d, und 2/,—5s,. Aus 
dem Vergleich der von MEGGERS u. Mitarb. angegebenen geschatzten 
Intensitaten in den Serien 2/,)—nd, und 2p,—ms, folgt, daB die 
Klassifikation 2;)—5d, der intensiveren Liniea und 2,—5s; der 
schwacheren Linie  zuzuordnen ist. 


4. Berechnung der Aufspaltungsfaktoren der Elektronen 


In Tabelle 4 sind die bisher bekannten Gesamtaufspaltungen und die 
Aufspaltungsfaktoren A der Terme zusammengestellt. Bei der theoreti- 
schen Behandlung der Konfiguration 4° 5s in mittlerer Kopplung nach 


Tabelle 4. Gesamtaufspaltungen Av und Aufspaltungsfaktoren A fiir Be Ky 
(Berechnete Werte sind in Klammern gesetzt) 


a) Konfiguration 4p° 5s 


Term | Ay A 
1P, 4s, | —246,1 | — 24,66 ag; = — 12,0 
2P, 155 | = | as A a ae 
| ES | = 7 . 4 Tie % 
Spice eae 50 (—55) | ~—5 (— 5,6) berechnet mit a4» = — 37,3 
CIP Ge (—160) | — 8,15 ay p= + 2,2 


b) Konfiguration 4p? np (m= 3—n) 


Term 


mp, (0) —- | = Ci) Gea 
mp» (2) |) = 928: (69,7) (oes) 
mp; (41) +721) +7,2 (48,8) | oy 
mp, (1) —147,8| —14,8 (—19,9) | (—18,7) 
mp; (0) = = (= Vit = ) 
mpe (2) | (=7-3.7) | lcm sae 
mp, (41) ~—60 |~-6 (— 3,7) | (— 3,4) 
mpg (2) | (— 5,7) | (— 5,2) 
mpg (3) (— 3,7) | (— 3,4) 
M Pro (1) 52,6. = §,3(— 8,0)" | seen 
Berechnet fiir (jj)-Kopplung mit 


a35= — 7,0 
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Breit und WILts® kommen vier Aufspaltungsfaktoren a der Elektronen 
Vor: a5,=4(5%s), a@y,=a(4p}), ay,=a(4p}) und ay’ =a(4p3, 473). 
Dagegen sind zwei A-Faktoren gemessen, der dritte nur abgeschiitzt. 
Werden die beiden Beziehungen zwischen den a-Faktoren — 


Up i #G,Z,; 

aS 2a Z ann ye M4) 
und « = 5 ez =— 0,0577 fiir Z,; =32 — benutzt, so lassen sich 
diese aus den beiden gemessenen A-Faktoren berechnen. Es folgt 
@.—— 12,0, &,—= — 6,9, ai, =— 373 Und a,,=+2,2. Mit diesen 
Werten ergibt sich fiir den zu A ~ — 5 abgeschatzten Aufspaltungsfaktor 
des Terms 1 $4: Ape, = —5,6. Die in der Rechnung auftretenden Kopplungs- 
konstanten folgen aus der Feinstruktur zu cy = —0,15514, cy = +0,9879 


fir +P, (1s,) und c,= + 0,9879, cy = +0,1551 fiir °P, (1s,). Der Kopp- 
lungsparameter @ hat den Wert @ =—45,9°; beim Ubergang in (jj)- 
Kopplung wiirde 0 in 0,=—54,7° iibergehen*. Es liegt also (wie 
allgemein in Edelgasatomen) nahezu (77)-Kopplung vor, fiir die das 
Vektorgeriistmodell® 19 a;, = — 11,9, a4, =—6,9 und aj’, == —37,4 mit 
geringen Unterschieden zu den entsprechenden Groen bei Beriicksich- 
tigung der mittleren Kopplung ergeben wiirde. 

Die Konfigurationen 4f? Pf k6nnen daher in (77)-Kopplung behan- 
delt werden, wobei sich eine gute Naherung an die beobachteten A-Fak- 
toren ergibt. Eine teilweise Berticksichtigung der mittleren Kopplung, 
namlich innerhalb jeder der beiden Termgruppen, die sich durch den 
j-Wert des 4°-Elektronenrumpfes unterscheiden, fithrt nicht zu einer 
besseren Naherung, da St6rungen zu erwarten sind, die sich z.B. auch 
in einer Abweichung von der g-Summenregel bemerkbar machen". 
Tabelle 5 enthalt die mit dem Vektorgeriistmodell fiir (77)-Kkopplung 
unter Verwendung von a4,=—6,9, 44, —=—37,4 und zunachst unter 


* Die Darstellung der Fig. 1 bei Breit und WixLxts‘* sowie die Beziehung 
EO, = Va gelten fiir den Fall, daB die Terme in der Reihenfolge 31; _,, *L;, 
ley. S 


32744, 'L; liegen oder Wy und a, bzw. G, und ¢ in der Bezeichnung nach ConpoN 

und SHoORTLEY!? dasselbe Vorzeichen haben. Sind die Vorzeichen verschieden oder 

liegen die Terme wie im Falle des Krypton in der Reihenfolge */j,,, 3L;, 

i+ 

pores 
y 


37,_,, 1L;, dann gilt tg O,= — | und die Kurven in der Fig.1 sind nach 


links zu negativen Werten von W, zu erganzen. Ferner ist die Zuordnung der ¢,, ¢, 
als Winkelfunktionen von (9,—@) zu ®L; und 1Z; zu vertauschen. 

8 Breit, G., and L.A. Wits: Phys. Rev. 44, 470 (1933). 

9 GoupsmitT, S., and R.F. BacuEer: Phys. Rev. 34, 1501 (1929). 

10 KOPFERMANN, H.: Kernmomente. 1957. 

11 GREEN, J.B., D.W. Bowman and E. A. Hurpurt: Phys. Rev. 58, 1094 (1940). 
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Vernachlissigung der a-Faktoren des auBeren p-Elektrons berechneten 
Aufspaltungsfaktoren der Terme. 


Tabelle 5. A-Faktoren dey Terme dey Konfiguration 4p?np (berechnet) 


4p nb 

(Ne 3/2) A,=— 9,4, Ay =+ 9,4 
jd, = Ae Ay = — 18,7 

j = 3/2 7 = 3/2 Aye ag ee = Sie 
j= 3/2 Ae A,=— 5,2, dy =— 8,6 


Die rechte Spalte enthalt die A-Faktoren der Terme mit deren 
J-Wert als Index, die aus den in der linken Spalte durch die beiden 
j-Werte charakterisierten Zustanden in (j7)-Kopplung hervorgehen. 

Die Zuordnung der A-Faktoren in Tabelle 5 zu den Termen in Ta- 
belle 4 (Teil b), letzte Spalte) geschieht unter Beriicksichtigung der 
energetischen Reihenfolge der Zustande in (77)-Kopplung!”, aus denen 
die Terme hervorgehen, wobei keine Uberschneidungen von Termen 
mit gleichem / auftreten. Beide Tabellen sind nach abnehmenden 
Energien geordnet. Zur Berticksichtigung der a-Faktoren a;, und ag, 
des a4uBeren Elektrons kann nach den Formeln von Goupsmit} die 
Beziehung “St = (me) mit den effektiven Hauptquantenzahlen n, 
benutzt en Die gemittelten Zahlen n, (5) =2,331 und , (6) =3,372° 
ergeben ath = 0,330 undin Extrapolation aut n = 4: “2h = oa \= 0,186. 
Hiermit wird asp = — 7,0 und a6 == —=9 3, Die mit dicseh beiden Werten 
berechneten A-Faktoren sind ebenfalls in Tabelle 4 eingetragen. Ver- 
wendet man dagegen die Differenz zu den vier gemessenen Aufspaltungs- 
faktoren der Terme 2/,, 263, 2, und 24) zur Berechnung von as’, 
[mit Benutzung von Gl. (1) |, so folgt im Mittel a5’, = — 7,5. Es ist anzu- 
nehmen, dal die berechneten Werte fiir die noch nicht gemessenen Auf- 
spaltungsfaktoren ebenso unsicher sind wie die Unterschiede zwischen 
den berechneten und den bereits bekannten Aufspaltungsfaktoren an- 
zeigen. Die gréBte Differenz tritt beim Term 3, auf; dieser kann, ebenso 
wie 33, durch den Term 5X gest6rt sein, der in den Abstainden 42,4 
und 33,5 cm zwischen 3, und 3, liegt. 

Die Ubereinstimmung der aus verschiedenen a-Faktoren berechneten 
magnetischen Momente des Kerns bilden eine Kontrolle fiir die Giiltig- 
keit der Goudsmitschen Formeln. Aus asp == — 37,3 folgt fiir das magne- 
tische Moment y; in Einheiten von Kernmagnetonen jug: 17/4. = — 0,982, 
aus d;,—=— 12,0, bei Beriicksichtigung der Kernvolumenkorrektionen 


12 Conpon, E.U., and G.H. SHorRTLEY: The Theory of Atomic Spectra. 1953, 
S. 306. 
13 Goupsmit, S.: Phys. Rev. 43, 636 (1933). 
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(~0,9%), 7/4 = —0,969. Beide Werte stimmen bereits innerhalb der 
MeBunsicherheit optischer Hfs-Untersuchungen mit /tx = — 0,967, 
dem nach der Methode der magnetischen Resonanz gemessenen Wert}, 
uberein. 


5. Quadrupolmoment 


Nach Casimir? ist zur Berechnung des Quadrupolmomentes aus der 
Kopplungskonstanten b der Terme 3P, und !P, der Konfiguration ps 
die folgende Gleichung zu verwenden: 


Poli _ 4,8, (4,2) 
OW {02 Ri(1,Z;) —2 260, S,(4,Z)} 


SS) oO = Cian 


Dabei wurde ein Vorzeichenwechsel wegen des einen fehlenden p-Elek- 
trons bereits berticksichtigt. Mit 

b= FB Li2I—1) JeJ—1, 1=92, J =1, B=(— 0,025 + 0,006) 
On Cina Lupe (4s3)., OW = 5 223,39 cm + einschlieBlich Wolfescher 
Korrektion!®, cy und c, nach Abschnitt 4, und den Relativitatskorrek- 
tionen H,, R,, und S," fiir Z; =32 folgt Q =+0,17 - 10-24 cm?. 

Fiir den Term *P, steht in der Gleichung fiir Q im Nenner 2R; (1, Z;) 
an Stelle der Klammer. Die Kopplungskonstante des Terms *P, (155) 
B =(— 0,026 +0,017) -10°?cm™+ ergibt Q=-+0,25-10°%4cm?. Die 
MeBunsicherheit ist hier jedoch gréBer, so daB der kleinere Wert des 
Quadrupolmomentes als zuverldssiger anzusehen ist. 


Die vorausstehende Arbeit wurde im Laboratorium fiir die Langeneinheit durch- 
gefiihrt. Dem Leiter des Laboratoriums, Herrn Dr. ENGELHARD, danke ich fir 
die Anregung zu dieser Arbeit und fiir experimentelle Ratschlage. 


14 KELLoc, J.B.M., aud S. Mirrman: Rev. Mod. Phys. 18, 323 (1946). 
15 Casimir, H.B.G.: Verh. Teyler’s Genoot. 11 (1936). 
16 WoLFE, H.C.: Phys. Rev. 41, 443 (1932). 


Z. Physik. Bd. 154 tSh 


Zeitschrift fiir Physik, 154, 182—217 (1959) 


Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Heidelberg 


Zum Drei- und Vierkérperproblem der Kernphysik 


Von 
H. J. MANG und W. WILD 
Mit 14 Figuren im Text 


(Eingegangen am 15. Oktober 1958) 


The independent pair model has been applied to the nuclear three- and four-body 
problem. The equations of the model have been solved by a perturbation approach 
in the case of spin- and charge-independent central two-body forces with hard-core. 
In lowest order of perturbation theory the nuclear average potential has been 
approximated by an oscillator potential including an effective mass, the parameters 
of which were so chosen as to give as nearly a self-consistent potential as possible. 
For a sqare well two-body interaction the lowest order equations have been solved 
exactly, the corrections are shown to be small. Some tests for the internal con- 
sistency of the approach have been developped and are shown to be well fulfilled 
by our solutions. According to a proposal by LipKIN we succeeded in separating 
off the energy of the center of mass motion. The results for the binding energy of 
Het (27,9 MeV), the binding energy of H? (7,1 MeV), the energy difference between 
H® and He® (0,735 MeV) and the RMS-radius of He* (1,75f) are in rather good 
agreement with experimental results. 


Einleitung 


In den letzten Jahren ist durch eine Reihe von Arbeiten die Ver- 
mutung nahegelegt worden, daB sich zumindest der Grundzustand und 
die niedrigsten angeregten Zustande der Atomkerne durch ein Modell 
unabhangiger Paare oder “‘independent pair model’’, abgekiirzt I.Pa.M., 
gut beschreiben lassen solle! °. 


In diesem Modell? wird angenommen, daB sich die Nukleonen im 
wesentlichen unabhangig in einem mittleren Potential bewegen, das 
durch alle anderen Nukleonen erzeugt wird, wie dies das Schalenmodell 
fordert. Diese unabhangige Einteilchenbewegung wird aber durch 
kurzreichweitige Zweiteilchenkorrelationen modifiziert, die von den 
Zweikérperkraften, insbesondere von deren abstoBendem Teil, dem 
hard-core, erzwungen werden. Um diese Korrelationen, die innerhalb 
eines relativ kurzen Abstandes — der “‘healing distance’”’ — ausheilen, 


1 BRUECKNER, K.A., and C.A. Levinson: Phys. Rev. 97, 1344 (1955). 

2 BETHE, H.A.: Phys. Rev. 103, 1353 (1956). 

3 BRUECKNER, K.A., and J.L. GammeL: Phys. Rev. 109, 1023 (1958), dort 
auch weitere Literatur. 

* Gomes, L.C., J.D. WALEcKa and V.F. WetsskoprF: Ann. of Phys. 3, 241 (1958). 
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in guter Naherung zu berechnen, geniigt es nach dem I.Pa.M. die Wechsel- 
wirkung jeden Paares fiir sich zu betrachten. Der Einflu8 der ibrigen 
Teilchen auBert sich nur in der Festlegung der asymptotischen Form der 
Wellenfunktionen und iiber das Pauli-Prinzip, das nur Streuzustande 
oberhalb der Fermi-Kugel zulaBt. 

Das I.Pa.M. kann auch als zweckmaBiger Ausgangspunkt einer 
storungstheoretischen Lésung der Schrédinger-Gleichung in der itblichen 
Formulierung angesehen werden®.*. Um zur exakten Lésung zu kom- 
men, mu man die Mehrteilchenkorrelationen in der sog. “‘cluster’’- 
Entwicklung beriicksichtigen. Es gibt Argumente und Abschatzungen, 
die nahelegen, daB diese Korrekturen klein sind’: *. 

Konkrete Rechnungen sind bisher im wesentlichen nur fiir den Fall 
der unendlich ausgedehnten Kernmaterie durchgefiihrt worden’. Sie 
liefern gute Werte fiir den Volumen- und Asymmetrieterm der Bethe- 
Weizsacker-Formel und fiir die Dichte der Kernmaterie und eréffnen 
das Verstandnis fiir das gute Funktionieren des Schalenmodells. Ex- 
plizite Rechnungen fiir endliche Kerne gibt es bisher kaum9!°, ins- 
besondere nicht fiir leichte Kerne, obwohl die Theorie des I.Pa.M. und 
die ihm zugrundeliegenden Vorstellungen auf Kerne jeder GréBe an- 
wendbar sein sollten und es bekannt ist, daB das Schalenmodell — als 
Grenzfall des I.Pa.M. — fiir leichte Kerne gute Resultate liefert. 


Der Fall der unendlichen Kernmaterie wird dadurch besonders ein- 
fach, daB das mittlere Potential vom Ort unabhangig ist, die Einteilchen- 
funktionen ebene Wellen sind und Schwerpunktsprobleme nicht auf- 
treten. Auf der anderen Seite bietet die Behandlung des anderen 
Extremfalles, des Drei- und Vierkérperproblems auch gewisse Vorteile. 
Da die besetzten Schalenmodellfunktionen samtlich die gleichen Orts- 
funktionen (s-Funktionen) sind, ist mit einem EinfluB der Impuls- 
abhangigkeit und Nichtlokalitat des Einteilchenpotentials auf die 
Lésung nur in geringem Mab zu rechnen. AuBerdem sind durch das 
Pauli-Prinzip nur Spinumklappungen und Ladungsaustausch verboten. 
Dies vereinfacht die Beschreibung der effektiven Zweiteilchenwechsel- 
wirkung sehr. Wenn man als Kernkrafte reine Wigner- und Majorana- 


x Gegen diese Argumente sind neuerdings Bedenken erhoben worden. Auf 
einen anderen fragwiirdigen Aspekt des I.Pa.M., der von GorTrRiED hervorgeho- 
ben wurde, kommen wir noch zu sprechen. 

5 GOLDSTONE, J.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 239, 267 (1957). 

6 RopBERG, L.S.: Ann. of Phys. 2, 199 (1957). 

? SHarit, A. DE, u. V.F WeissKopr: Im Erscheinen. 

8 BRUECKNER, K.A., and J.L. GAMMEL: Phys. Rev. 109, 1023 (1958), und dort 
zitierte altere Literatur. 

9 BRUECKNER, K.A., J.L. GAmMMEL and H. WEITZNER: Phys. Rev. 110, 431 
(1958). 

10 Harr, R.B., and R.J. Epen: Nuclear Phys. 6, 157 (1958). 
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Krafte annimmt, was fiir Niederenergieprobleme eine annehmbare|ff | 
Naherung darstellen sollte, tritt iiberhaupt keine Modifikation dea) 
Zweiteilchenwechselwirkung durch das Pauli-Prinzip auf. 

Gegen eine Anwendung des I.Pa.M. auf das Drei- und Vierkérper-| 
problem scheinen uns zunachst zwei Einwande nahezuliegen: 

1. Wegen der geringen Wirksamkeit des Pauli-Prinzips kénne die 
“healing distance” nicht klein gegen den Nukleonenabstand sein und 
damit entfalle die Rechtfertigung, die Einteilchenfunktionen als Aus- 
gangsbasis zu benutzen. Dieser Einwand ist nicht stichhaltig. Zwar ist 
im Fall der Kernmaterie und bei sehr schweren Kernen ausschlieBlich 
das Pauli-Prinzip der Grund fiir die Kleinheit der “healing distance” 
und die Giiltigkeit des Schalenmodells. Bei leichten Kernen aber iiber- 
nimmt im wesentlichen die Ortsabhangigkeit des mittleren Potentials 
die Funktion des Pauli-Prinzips. Die Energiezustande im Schalenmodell 
liegen bei leichten Kernen weit auseinander. Die virtuelle Streuung in 
hdhere Schalenmodellzustande erfordert also eine groBe Energie (ver- 
gleichbar mit der Energie, die nétig ist, um in der Kernmaterie iiber die 
Fermi-Kugel zu kommen) und die hohe Impulsiibertragung erzwingt 
infolgedessen eine Kleinheit der “healing distance’. Die gute Brauch- | 
barkeit des Schalenmodells fiir sehr leichte Kerne scheint der empirische 
Hinweis auf die Richtigkeit dieser Argumentation zu sein. 

2. Man hat gezeigt, daB in der “‘cluster’’-Entwicklung Terme der 
Ordnung 1/A auftreten!!. — Dieser Beweis basiert auf Abschatzungen 
mit den Einteilchenfunktionen der Kernmaterie, den ebenen Wellen. 
Auf endliche Kerne laBt er sich nicht ohne weiteres iibertragen. Physi- 
kalisch sind solche Terme nur von einer unrichtigen Behandlung des 
Schwerpunkts her zu erwarten. Einen empirischen Hinweis auf ihr 
Fehlen scheint uns die Bethe-Weizsacker-Formel zu geben. 

Wir haben im folgenden das I.Pa.M. in der Formulierung von 
BRENIG” auf die Kerne H?, He? und He?* angewandt. 

In Abschnitt 1 geben wir eine kurze Rekapitulation der Brenigschen 
Theorie, wobei wir einem Vorschlag von Lipkin folgend, den vom Ge- 
samtschwerpunkt abhangigen Teil der Schrédinger-Gleichung etwas 
modifizieren. 

In Abschnitt 2 spezialisieren wir die Brenigschen Gleichungen, d.h. 
im wesentlichen die Bethe-Goldstone-Gleichung!’, auf den Fall des 
Drei- und Vierkérperproblerns bei Wirksamkeit rein zentraler Wigner- 
und Majorana-Krafte mit “hard core”. Wir entwickeln ein stérungs- 
theoretisches Verfahren zur Loésung dieser Gleichungen und gewinnen 


11 BETHE, H.A.: Phys. Rev. 103, 1353 (1956). 
12 BRENIG, J.: Nuclear Phys. 4, 363 (1957). 
8 BeTHE, H.A., and J. Gotpstone: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 238, 551 ™ 
(1957). 
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daraus eine — gegeniiber den bisherigen Arbeiten etwas modifizierte — 
Selbstkonsistenzbedingung. 


In Abschnitt 3 lésen wir unsere Gleichungen fiir den Fall eines 
Kastenpotentials in der niedrigsten Ordnung exakt und untersuchen 
die Beitrage der Stérungstheorie. 


Abschnitt 4 bringt eine Diskussion der Resultate. 


1. Die Grundgleichungen der Theorie 
Zu lésen ist die Schrédinger-Gleichung 


N N 
Ewe as : : z 
{- Maia > vf, A) y(t ...N) = E(t... N). (1) 
am j= i<k=1 
y (1... N) muB in den Variabeln antisymmetrisch sein. Die Krafte seien 


reine Zweik6rperkrafte, aber sonst beliebig. Von der Massendifferenz 
zwischen Proton und Neutron werde abgesehen. Man kann den Hamilton- 
operator in Schwerpunktoperator und inneren Operator aufspalten. 


H =H; + H, (2) 
mit 
h2 (Sa Ne 
H,=— (DV), (3) 


wahrend H;,, nur von den Spin- und Ladungsspinvariabeln und den 
Relativkoordinaten abhangt. 


Infolgedessen hat w die Form 
(ihe oe OD he (4) 


mit ‘$ = Schwerpunktimpuls, )t = Schwerpunktkoordinate, wahrend 
Y,,: nur von den inneren Koordinaten abhangt. Entsprechend spaltet 
A in 

p2 
2Nm 


E = Ent + Ey = Eint + (5) 


1uf, wihrend X,,,, das weiterhin gegen Vertauschung aller Teilchen 
untisymmetrisch sein mub, der Gleichung genitigt 


Ast X int — Ent Aint (6) 


Nun ist die Wellenfunktion (4) aus mehreren Griinden unbequem. 
4. Sie ist wegen der ebenen Welle nicht normierbar. 
2. Sie hat nicht die einfache Randbedingung y=O fiir irgendein 


gee OO 
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3. Eine Schalenmodellwellenfunktion, die an den Ursprung gebunden 
ist, kann nie eine gute Approximation fiir die Wellenfunktion (4) sein. | 
Wir folgen darum einem Vorschlag von LipkKIN”™. | 

Neben yp = X;,,e''™ ist trivialerweise auch y’=q@(R) Xin, mit iff 
beliebiger Schwerpunktfunktion eine Lésung von (6) zum gleichen ff 
Eigenwertspektrum £;,,. Da nur die innere Wellenfunktion und Energie 
interessiert, erhalt man v6llig gleiche Informationen, wenn man statt 
(1) eine Gleichung 1 
(Hi, PAV OA oc NB heey (7) 
lost. 

Eine bequeme Wahl von 4H, ist 


wy’ hat die Mangel von (4) nicht. Die uns interessierende GréBe ist na- 
tiirlich nicht £” sondern £;,, und wir kénnen dieses erhalten, indem wir 
etwa berechnen 


Ee ee as — (9) 


mit 


wahrend @ eine beliebige N-Teilchenfunktion ist. 


Unter Unterdriickung der Striche und nach Umformung von (7) | 
haben wir 


\ 2m ae 
N é (11) 
Mos > =< 
Ls 2 (oa ee x) — Ey 


als Grundgleichung des Verfahrens. 


Wir interessieren uns zuerst nur fiir den Grundzustand und nennen 
hinfort E die Grundzustandsenergie und w die Grundzustandswellen- 
funktion. (Grundzustand bezogen auf die innere Bewegung, welcher 
Zustand beziiglich der Schwerpunktbewegung herrscht ist irrelevant.) 

Mit Brenic” definieren wir uns einen Satz von Einteilchenwellen- 
funktionen (Schalenmodellwellenfunktionen) q* als Lésungen der 
Gleichung 


2m 


\- aR A (x) + V(a)} gp’ (x) = é" p(x) : (12) 


14 Lipkin, H.: Phys. Rev. 109, 2071 (1958). 
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é’ seien die zum Zustand q’ gehorigen Eigenwerte, V(x) ein hermite- 


sches Potential, dessen genauere Wahl wir uns noch vorbehalten. Wir 
denken an ein Oszillatorpotential. Die g? sollen normiert sein. 

Aus N dieser Lésungen — fiir den Grundzustand wird man die N 
niedrigsten wahlen, die natiirlich saimtlich zu gebundenen Zustanden 
gehoren sollen und also im Unendlichen verschwinden — bilden wir die 
Produktfunktion : 

TT Aes Ne GM ener? HIN (13) 
Die bisher willkiirliche Normierung von y sei so gewahlt, dab 


Weiterhin definieren wir 


N N 
= [fq He =f 9%) se 5) 
o—t e=1 
oj OFM? 
entsprechend //"”? usw. 
SchlieBlich definieren wir noch 
LP, = i} sf es YW ee | 


16 
ee ra (16) 


usw. Der Strich am Differentialelement bedeutet die Auslassung der 
an // als oberer Index stehenden Variabeln. Die zunachst nur fiir w<y 
definierten Funktionen y,,, (1, 2) sind antisymmetrisch in den Variabeln 
und wir wollen die Definition auf beliebige Quantenzahlen durch die 


Festsetzungen 
(Ab, 2) == = 9, | 2 
Teal ) yp me ) | | (17) 
Wises 2, 3) pa May he 2, 3) — ee 2, 3) j 


usw. erweitern. 
Auf Grund der Antisymmetrie von y und der Normierung (14) ge- 
niigen dann g® und », den Orthogonalitatsrelationen 


Sp" (x) y,(*)dx=6,, fir @vSN. (18) 


Man priift das leicht nach, indem man y nach einem antisymmetri- 
sierten System der gy’ entwickelt und beachtet, daB die gy” orthogonal 


sind. Ebenso beweist man 
if ge vy) wy. v (x, y) dy = ns Py (% ‘) Ox a Py, (x) Oy HL, v; Q Ss vi (19) 


(148) und 19) sind im allgemeinen nicht richtig fiir @>N. Auch ist zu 
beachten, daB die g, nicht orthogonal zu sein brauchen. Aus (11) 
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erhalt man durch Multiplikation mit /7/* und Integration tiber alle 
Variablen: 


gi =) fe (x) A (x) p(x) dx + 


at se a i gl enya Pu (%) 4% + (20) 
= 
LL fy (a 9" oy ule, 9) vuole 9) day 
el 
mit 
u(x, 9) =0(x, 9) 293 @ 7). (21) 


2N 


Interessanter als FE ist E;,,; fiir das wir nach (9) und (10) bekommen 


N 
he fe nV 
Pint => — = 2, | gy! (x) A (x) Py, (x) ax a 
= 
Np ese 
$2 D> fe) 970) (9) uel, 9) dx dy + 
fv=l1° ss 
hi? al ae 
(ie Bpvear ae Ati eeN\ ‘ i ae 
re md v(x) (a) gla) dx 4 
a nor : Dd fot y)V (x) (9) Vues (%, y) dx dy. 


Zur Berechnung beider Energien brauchen wir also nur die Ein- und 
Zweiteilchenprojektionen von y zu kennen, namlich , und Digs NICHE 
aber die gesamte Wellenfunktion. Beide Gleichungen sind fiir jeden 
Satz von gp“ richtig. 

Fiir die benétigten Projektionen wollen wir nun ebenfalls Gleichungen 
aufstellen. Wir multiplizieren (11) mit //“* und integrieren. Es folgt 


E 94) = — 2 A(2) 9) + OE 22 (x) + 


S for (¥) (2, ¥) Bus (9) dy — 


Te 


ae 5 ii ge” (vy) A (y) Pur (%, ¥) dy + (23) 


N 
a mee » [ o"() ¥) YP Puv(%, ¥) dy + 


at 


S Ds fo (¥) p?" (2) 4(Y, 2) Puro (*, 9,2) dy dz. 
1 
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Auch diese Gleichung gilt véllig exakt fiir jeden Satz g’. Durch Multi- 
plikation mit p(x) folgt unter Benutzung von (18) aus (23) sofort (20). 


Wir kommen nun zur Zweiteilchengleichung, die durch Multiplika- 
tion mit //"”" und Integration gewonnen wird. Es folgt 


Evus(%, y) ={— an AC) = A(y) + 
+ OE (P+ 9) + (x 9) tes 9) 


+ Df 9) (4,2) +4 (y, 2) Yuval 9,2) d2 — 
N. 2 

al Sa 2 | gy? (2) A (2) Puvo(*, y; 2) dz ts 

yf ot 9°" (2) 2Wuvol% 2) 2 + 


1 PRs re 6 
sae S | 9 (2) @° (@) 4(Z,@) Purvoa(% ¥, 2,0) dzdw. 


0, o— 


Durch Multiplikation mit gy” (y) und Integration iiber y folgt sofort (23). 

Die hdheren Gleichungen gewinnt man entsprechend. Verzichtet 
man auf die Erfiillung der Zwei- und Mehrteilchengleichung und ersetzt 
man in der Einteilchengleichung und im Ausdruck fiir die Energie alle 
benotigten Zwei- und Dreiteilchenfunktionen durch antisymmetrisierte 
Produkte aus Einteilchenfunktionen, so kommt man zu Gleichungen 
vom Hartree-Fockschen Typ. Die genauen Hatree-Fock-Gleichungen 
ergeben sich bei Identifikation von oben und unten indizierten Ein- 
teilchenfunktionen. 

In einer konsequenten Zweiteilchennaherung behalt man die Ein- 
und Zweiteilchengleichung bei, verzichtet aber auf die Erfiillung der 
hoheren Gleichungen. 

Um die Reduktion von (20) bis (24) durchzufithren, fihren wir 
einen Operator 2 ein mit der Eigenschaft 


Puy (%, ¥) = Q(x, y) (pul*) O(Y) — Gy (*) YY). (25) 


Q(x, v) ist ein symmetrischer Operator, der Zweiteilchenkorrelationen 
erzeugt. Er hat wegen (19) die Eigenschaft, daB er sich additiv zu- 
sammensetzt aus dem Einheitsoperator und einem Operator, der nur 
Zustinde beimischt, die auf g!... pe’ orthogonal sind, also auBerhalb 
der Fermi-Kugel liegen. 
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In der konsequenten Zweiteilchennaéherung werden nun die beno- | 
tigten Drei- und Vicrteilchenfunktionen folgendermaBen approximiert: | 


wobei 


Duv(% VY) =A (Q(x, VY) Rul) P(y)t A — Antisymmetrisierungsoperator. 
An die Stelle von (23) tritt unter Benutzung von (26) * 


nh? mos 


EPul ) Om A( ) @, (x) 2 x Di, (x de 
N 
+> [9° 0) ule 9) Parle, 9) dy 
athe 
no . 
— ==>, | GP (Y) AY) Purl%, ¥) dy + 
me eal Wi 7 
A (27) 
fy mos a > fo y) v2 p,,(%, y) dy 4 ate 


pis 1G 


Pan > - gp? (2) u(y, 2) X 


x A{Q (x, v) Q(x, 2) Q(v, 2) &, (x) & (y)%, (2)} dy dz. 


Entsprechende Gleichungen ersetzen (20), (22) und (24). 


Aus der Ein- und Zweiteilchengleichung zusammen mit (26) kann 
man ~, und w,, berechnen, und dann die innere Energie bestimmen. 
Im folgenden werden wir den Index ~ weglassen, da wir es von nun an 
stets mit den Funktionen der Zweiteilchennaherung zu tun haben. 


2. Das Drei- und Vierkérperproblem 


Wir spezialisieren jetzt auf N=3 bzw. 4 und reine Wigner- und 
Majorana-Krafte. Dann kann man ansetzen 


Pul®) = G(x) x, PY(%)=P(x) x, bw=1,...,4. (28) 


a 


* Durch die Einfiihrung der Naherung ist die Gleichheit von E, EE ach 
mehr von vornherein gewahrleistet, ebensowenig, wie die Giltigkeit oan (18) und 


(19). Wir kommen auf diesen Punkt noch in Abschnitt 2 zuriick. 
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fl 


| und 
Spin \O/Lad.Sp. 


%u= Spin-Ladungspinfunktionen, z.B. (; | 

Ue) Ps 2a) (Ae), On 2) | es, ty tee are) 

Gehen wir damit in (27) usw. ein, so folgt im Fall des Vierkérperproblems 
(eae ee [ @* (2) A(x) p(x) dx + 

+ mah g fe 


HG cif p* u(x, ¥) p(x, y) dx dy, 


Ss 4 


x? p(x) dx + (30) 


et 


+6 f { B(x) P*(y) v(x, ») wl, 9) dxdy + G31) 


del af fe (x) B* (y) V(x) Vy) p(x, 9) dx dy, 


= Led (x) p(x) + — 5 x? p(x) + 
+3 toe POI CRANE nay 


-- ee y) p(x, y) dy + 


te 
x 1S (Q(x, y) Q(x, 2) 20,2) (0) PL) p Oh ay dz 
und eine entsprechende Zweiteilchengleichung. 
u(x, ) =0(%, 9) —— & —¥)?. (33) 


Der Operator S bedeutet Symmetrisierung = >’ . Die obigen Glei- 


Permut. 
chungen sind unbequem und wir wollen sie durch Einfiihrung weiterer 


Naherungen vereinfachen. 

Besonders unangenehm ist das Auftreten des korrelationserzeugenden 
Operators 2. Dieser ist durch (25) nur in einem Teilraum des Hilbert- 
Raums, dem Raum der besetzten Zustande definiert. Um 2 vollstandig 
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zu kennen, muB man die Definition mehr oder minder willkiirlich auf 
den restlichen Hilbert-Raum erweitern!~*; 12. Wenn aber die Grund- 
vorstellung des I.Pa.M. richtig ist, daB alle korrelierten Paare unab- 
hingig sind von der Korrelation der jeweils anderen, so mu8 in guter 
Naherung gelten: 


Q(x, y) Q(x, 2) Q(y, 2) p(x) PCY) PLZ) 
= 2 (x, y) Q(x, 2) p(%) ply, 4) | 
= 2(x, 9) Q(x, 2) p(x) 99) 9@) ee | (34) 
w(x, y) ¥ (%, a (WZ) — a ran 
denn der Quotien a ist auBerhalb der “‘healing distance”’ 1 und 


die Naherung gilt nur dann nicht, wenn x, y und z nahe beieinander 
liegen. Es werden also Dreierkorrelationen vernachlassigt, ganz 1m 
Sinne des I.Pa.M., und das sollte méglich sein, wenn die healing distance 
klein ist gegen den internuklearen Abstand. 


Auf der gleichen Linie liegt die schon von BRENIG! benutzte Nahe- 
rung, daB man die korrelierte Zweiteilchenfunktion w(x, y) tiberall dort 
durch (x) - p(y) ersetzen darf, wo iiber mindestens eine der Variablen 
integriert wird und mit x, y kein korrelationsabhangiger Operator ver- 
kniipft ist. Auch das ist méglich, wenn die “healing distance”’ klein ist 
gegen den internuklearen Abstand. 


Die von uns zugrunde gelegten Gleichungen des Vierkérperproblems 


sind damit (30) und (34) in unveranderter Form, sowie 


69 (x*) = — Ly (x) p(x) + 


2m 


a ocr Poy: | 


mos 


x p(x) + 


énp (x, per = A(x) + "OE 42 E Aly) 4 


2m Z 2m 


m os 


+ Os 2 4 u(x, y)b ple 9) + 


+2 z) ODES, Z dias p 
ee UND NN ce) dee (ee) 

p(x, y) und p(x) sowie die Eigenwerte ¢, und «, sind durch die Glei- 

chungen und die Randbedingung des Verschwindens im Unendlichen 
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vollig festgelegt (bis auf einen Normierungsfaktor). Wenn die Vor- 
stellungen des I.Pa.M. richtig sind, muB der Grundzustand des Vier- 
kérperproblems durch (30), (31), (35) und (36) gut beschrieben werden 
Die physikalische Bedeutung der Gleichungen ist offensichtlich, wenn wir ein 

nichtlokales Einteilchenpotential U(x) einfiihren mit der Bedingung 
U(x) p(*) = 3 f P*(y) ula, y) p(x, ¥) dy. (37) 


Man kann dann symbolisch schreiben: 


Ay ae MO: . 
& Vp (2 asl Sah A(x) + Bae + U(a ap pa 
1( a ee tel Aah ats tea at 2 
£20(% 9) = 4 Sg MU) — So Aly) + OE (att 9) 4 38) 
ee 2 y 
mer (ea ie ONG) cat AZ Nae, y)- 
3 3} 


5 
Der Faktor 3 in der Zweiteilchengleichung tragt der Tatsache Rechnung, da ein 


Teil der gemittelten Wechselwirkung in dem explizit angeschriebenen Zweiteilchen- 
potential w(%, y) enthalten ist. Wie schon friither erwahnt, wird die Zweiteilchen- 
wechselwirkung bei reinen Wigner- und Majorana-Kraften im Drei- und. Vier- 
k6rperproblem nicht durch das Pauli-Prinzip modifiziert. 

Die Gleichungen des Dreikérperproblems sind véllig analog gebaut. 
Zum Beispiel hat die Einteilchengleichung die Form 


a p(t) = — 5, 4) 92) + tox) + | 
3 | 39) 
+2[F*O)ulx rye ody. | 


Wir wollen nun einige allgemeine Eigenschaften unserer Gleichungen 
untersuchen. Zunachst kénnen wir den Normierungsfaktor von (x) 
festlegen durch die Bedingung 


J @* (x) p(x) dx =1. (40) 
Dagegen ist die ee 
x) = J P*(y) p(x, y) dy, (41) 


die die Rai shan BY aus der exakten Wellenfunktion erfiillen fiir die 
Lésungen von (35) und (36) nicht mehr automatisch erfiillt. Wenn das 
I.Pa.M. brauchbar ist, mu aber die Beziehung naherungsweise richtig 
sein, da iiber y integriert wird, unter dem Integral kein korrelations- 
abhangiger Operator vorkommt und wegen der Kleinheit der healing- 
distance p(x, y) ohne das Integral wesentlich zu andern durch @ (x) - p(y) 
ersetzt werden darf. Ein Kriterium fiir die innere Konsistenz des I.Pa.M. 
ist also, daB die Lésungen (x) und p(x, y) der Gln. (35) und (36) die 
Bedingung (41) in guter Naherung erfiillen. 
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Durch Multiplikation von (35) mit * (x) und Integration erhalt man 


PP aR At oan oe 8 Poko 
a=— 2 [Pwd ode t+ [ot Pear +| ws 
+3 [ [= (x) * (y) u(x, v) p(x, y) dx dy, 
entsprechend folgt aus (36): 
ex [[ PF") wlx, 9) dxedy | 
=— © [feo (4) +40) vl »)dedy + 
+ OE ff p(x) —*(y) (22 + 9°) wl, ¥) dx dy + 
a (43) 
5 Fate ae ak m* (z) > 
H2[{ [OF WF*@) x 
Sig a) eee ea ee  y) dx dy dz - 
x |u(x, 2) me + u(Y, 2) oO) w(x, y) dx dy ' 


+ f{ PP") ee 9) v(x 9) dxdy, 
und das ist, in der gleichen Naherung in der (41) erfiillt ist, 


ee — Pa (G(x) A(x) plxdx +2. 2 [9* (x) 7 g(x) ax + | 
x: aah (44) 
+5 [B* (x) H*(y) u(x, ») play») dxdy, | 


und infolgedessen gilt im Falle des Vierkérperproblems 


E w 6&—8& (45) 
und im Dreikérperproblem 
FFI % Sy — fos (46) 


naherungsweise. Die Richtigkeit dieser Beziehungen zwischen den 
Eigenwerten ¢, und ¢«, und dem Operatorintegral E gibt eine weitere 
Bedingung — die allerdings (41) praktisch aquivalent ist — fiir die 
innere Konsistenz des Verfahrens. 

Bei der Ldsung von (35) und (36) benutzen wir eine Stérungsrech- 
nung. Wir versuchen den Term 


3 J D*(y) w(x, ») ple, y) dy 
so gut als méglich durch ein einfaches hermitesches Potential V(x), 
das auf w(x) wirkt, zu approximieren. Wir schreiben also 
ji2 
&,p(%) = — > A(x) p(x) + 


2m 


+ |3 [ B*(y) «( ») pls 9) dy — F(a) lx) 


mo? 


x p(x) +(x) p(x) + | 


| 


(47) 
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A(x) rh a Aly | Bees 


2 


a 


SLE) m*l(e\ylx + ~ 2 ¥ lr, 9) sil, 8 
[2 | @* (2) u(x, 2) p(w, 2) dz Pee i (48) 
ae @* (2) u(y, 2) wy, 2) dz Ve _ 
[Pu po.a de Be 
— V(x) —2Vy) | yl, ») 
a ~) 


und fassen die eckige Klammer als Stérung auf. Mit diesem Verfahren 
verlieren wir automatisch eine Anzahl von Lésungen von (35) und (36), 
darunter auch die pathologischen Lésungen, die von GOTTFRIED ge- 
funden wurden. 

Da wir mit der uns verbliebenen Lésungsmannigfaltigkeit eine in 
sich konsistente und mit der Erfahrung gut iibereinstimmende Be- 
schreibung des Drei- und Vierkérperproblems bekommen, wollen wir 
diesen Punkt nicht weiter untersuchen. 

An eine analytische Losung der Zweiteilchengleichung auch in der 
niedrigsten Ordnung der Stérungstheorie ist nur zu denken, wenn es 
gelingt, in Relativ- und Schwerpunktskoordinaten der beiden beteiligten 
Teilchen zu separieren. Das allgemeinste uns bekannte Potential mit 
dem wir dies erreichen kénnen, ist ein impulsabhangiger Oszillator 

Mx) Ht Mee EB (LM) ale) (49) 


P> 2 m* 


nit den Parametern lj, m, m*, die so angepaBt werden miissen, dab die 
Storung moglichst klein ist 

In unserem Verfahren war bisher das Potential V(x), das die p(x) 
<ennzeichnet, noch offen geblieben. Wir wahlen nun 


Ves rie (50) 


ind erreichen dadurch, daB g(x) und (x) in niedrigster Naherung 
ibereinstimmen; wegen (40) auch im Normierungsfaktor. Diese Wahl 
st rechnerisch bequem. Dafiir, daB sie auch physikalisch zweckmabig 
st, scheint uns zu sprechen, daB im Fall des Hartree-Fock-Verfahrens 
1ur der Fall p, (x) ="(x) die Eulerschen Gleichungen eines Variations- 
‘erfahrens mit einem Produktansatz fiir die Wellenfunktion (1... N) 
iefert, also zu den bestméglichen g(x) fiihrt. Die meisten Arbeiten in 
er Literatur! identifizieren von vornherein oben und unten in- 
izierte Einteilchenfunktionen. 
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Da der Grundzustand des Oszillators nicht entartet ist, erhalten | 
wir in der Einteilchengleichung: | 
=e tet eM+--- v(x) =GE(x) + g(x) + p(x) +>, (54) 


wobei €, der zu @(x) gehérende Eigenwert von eS ist, sowle 


e!) = 3 ff G*(x) G*(y) u(x, 9) Bla, y) dxdy — [H* (V(x) dx, (52) | 


w(x) = Saf g(x), (53) | 


3 ff OF) a(x, 9) view aes 
= ii yp" ( (x) dx), 


wobei ¢* und g(x) die héheren Eigenwerte und Eigenfunktionen von |ff 
(12) sind und p(x, v) =y (x, v) die niedrigste st6rungstheoretische |f 
Naherung der Zweiteilchenfunktion bedeutet. Wir erinnern daran, |ff 
daB dabei €, = 6°, (x) = p° (x) ist. 

Fiir die Energie erhalten wir in zweiter st6rungstheoretischer Nahe- |f 
rung 


| a 


EP) = 3 | p* (x) PF (y) u(x, ¥) yp (x, y) dx dy— 


dete [Pore eax 


renee a 
is E If gy" (x) B* (y) w(x, ¥) p(x, 9) dx dz— 
— f gh (x) P(x) F(x) ax 
Wir denken uns nun Vy so gewahlt, daB 
oe (56) 


ist. Das ist fiir jedes w und m* méglich. Da aber V, weder die Wellen- 
funktionen, noch die Energiedifferenz 6¢,—8¢«,, noch @,—e* beein- 
fluBt, brauchen wir (56) im folgenden nicht zu beriicksichtigen. Wichtig 
aber ist, daB wir 


stab foMeRto ate nF seedy — [Pen Peete dl 


welches nicht von % abhangt, durch Wahl von w und m* méglichst 
klein machen. 


In der Praxis gehen wir so vor, da8 wir verlangen 


3 g(x) O* (y) u(x, ¥) p(x, 9) dzdy = f p(x) V(x) G(x) dx. (57) 
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Dies legt uns @ als Funktion von m* fest. Der Rest soll durch Wahl 
von m* méglichst klein gemacht werden. Wir werden jedoch zeigen, 
daB dieser Rest fiir weite Bereiche von m* bereits sehr klein ist, so daB 
man von Anfang an mit m* =m rechnen kann. 

Auf eine Diskussion der héheren stérungstheoretischen Naherungen 
wollen wir verzichten. 


In der Zweiteilchengleichung liefert uns die niedrigste stérungs- 
theoretische Naherung die Eigenfunktion p(x, y) =y(x, y) mit dem 
Eigenwert é, = ef” als energetisch tiefste Lésung der Gleichung 


€.y (x, Y) == ie A(x) — a A(y) + ees (x? + y?) + 

Qs 2a (58) 
+ 20(x) +27 y) +(e bye. | 

Die anschlieBende Stérungstheorie verlauft wiederum nach dem iiblichen 
Schema in vélliger Analogie zur Einteilchengleichung. Man iiberzeugt 
sich leicht, da die Zweiteilchenkorrekturen bis auf einen Faktor 4 
mit den Einteilchenkorrekturen iibereinstimmen, wenn man iiberall, 
wo unter dem Integral eine korrelierte Funktion, z.B. P(x, y) ohne 
korrelationsabhangigen Operator auftaucht, diese durch das Produkt 
der Einteilchenfunktionen @ (x) @(y) ersetzt. Die Annahme, dab 
man dies in guter Naherung tun darf, lag schon der Begriindung unserer 
Ausgangsgleichungen (35) und (36) zugrunde, sie steht und fallt mit der 
Brauchbarkeit des I.Pa.M., fiir welche (41) ein Kriterium bildet. 


Ein Problem bildet die Normierung von p(x, v). Die Normierung der 
exakten Lésung y ist durch (35), (36) und (40) véllig festgelegt. Anderer- 
seits ist die Normierung von (x, v) nach (58) noch offen. Die Brauch- 
barkeit der St6rungsrechnung mu8 also wesentlich von der Normierung 
abhangen, die man fiir p(x, vy) wahlt. Dies sieht man auch leicht ein. 
Durch (57) wird die Normierung von » verkniipft mit der Bestimmung 
von V und damit beeinfluBt der Normierungsfaktor von die raumliche 
Gestalt von @ und wy. Nur fiir einen einzigen Wert des Normierungs- 
faktors ist zu erwarten, daB p(x, y) in weiten Bereichen des Konfigura- 
tionsraumes mit G@(x)@(v) tibereinstimmt, was die Voraussetzung fiir 
die Kleinheit der stérungstheoretischen Korrekturen zur Zweiteilchen- 
funktion ist. Um eine zweckmaBige Ausgangsnormierung fiir p fest- 
zulegen, kann man mehrere Wege einschlagen, die praktisch aquivalent 
sind. Wir fordern 

SS G* (x) P* (y) B(x, y) dx dy = 1. (59) 


Die naherungsweise Giiltigkeit von (59) ist eine notwendige Bedingung 

fiir die Brauchbarkeit der Vorschrift, in Integralen ohne korrelations- 

abhingigen Operator die korrelierte Zweiteilchenfunktion durch das 
Z. Physik. Bd. 154 14 


198 H.J. Mane und W. Wirp: 


Produkt der unkorrelierten Einteilchenfunktionen zu ersetzen. Selbst- 


verstandlich ist (59) nur eine notwendige, keineswegs eine hinreichende 


Bedingung. Sehr viel scharfer ist die Bree: daB naherungsweise 
J * (vB (x, y) dy ~ [B*(y) P(x) P(y) dy =H (x) 
ni gp (x) ee y) dy = Oxo (60) 

gilt. Zur Erfiillung von (60) fiir k=-0 haben wir keinerlei GréBen 
mehr frei. Es handelt sich also um eine echte Bedingung fiir die innere 
Konsistenz. AuBerdem ist, wenn p(x, y) bzw. G(x) eine gute Naherung 
fiir w(x, y) bzw. p(x) sein soll, die Giiltigkeit von (60) eine notwendige 
Bedingung fiir die Richtigkeit von (41). 

Fiir das Dreikérperproblem kénnen wir selbstverstandlich véllig 
analog vorgehen. 


oder 


3. Lésung der Gleichungen ftir ein Kastenpotential 
Wir wollen nun die Gln. (12) und (58) explizit losen. Fiir das Zwei- 
kérperpotential nehmen wir ein Kastenpotential mit hard-core an. 
Wegen der Symmetrie der auftretenden Ortsfunktionen sind Wigner- 
und Majorana-Kraft aquivalent und wir haben 


[pe Mite 7 == 1G 
(7) =.= Vv, fit, ca raie aob y=|%—y|. 
| O fir ctb<yr 


VY), c und J wahlen wir so, daB die Daten des Zweinukleonenproblems 
moglichst gut approximiert werden. Die Streudaten bei hohen Energien 
lassen sich nach neueren Analysen am besten mit einem hard-core von 
c=0,4- 10748 cm beschreiben. Wir wihlen also 


6. = Oysbo MO? Gin. 
Zur Festlegung von 6 benutzen wir die “‘effective-range’’-Theorie fiir 
Niederenergiestreuung!*:16, Wir erhielten mit den experimentellen 


Werten fiir die Streulange und wirksame Reichweite!? die folgenden 
Werte fiir d und den in der tiblichen Weise definierten Tiefeparameter s 15.16 


Singulett np 0 A574. Ome= em s =0,955, 
Triplett np b= 41,20" 10: 40cha S = 46206, 
Singulett pf OA, 45 Oe cml 5 = O074. 


Da wir mit einem ladungs- und spinunabhangigen Potential arbeiten 
wollen, miissen wir in etwas willkiirlicher Weise ein mittleres Potential 


15 KikuTA, T., M. Morita and M. YAMADA: Progr. Theor. Phys. 15, 222 (1956). 

6 Bratt, J.M., and J.D. Jackson: Phys. Rev. 76, 18 (1949). 

” HuLTHEN, L., u. M. Sucawara: Handbuch der Physik, Bd. 39. Berlin: 
Springer 1957. 
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definieren. Wir setzen 
b= 4,510" cnr. 


(Rechnungen mit dem ebenso plausiblen Wert 6 =1,4 / sind im Gange.) 


Die Tiefe des Potentials, das gerade keinen gebundenen Zustand 


Le . Als effektiven 


mehr hat, ist dann wie iiblich gegeben durch rae 
m 


Tiefeparameter wahlen wir 


mee £ ng 1 
s 2 St 4Ssnp a Sopp 1,007 


Dies fiihrt zu einer Potentialtiefe 
Vo = — 49,60 MeV. 


AuBer diesem Potential haben wir noch das von WEISSKOPF benutzte 
~untersucht+# . 
QE=UVOcIOY Gin § = 00. 
Die numerischen Ergebnisse fiir die Bindungsenergie hangen stark 
vom Potential ab, die innere Konsistenz des Verfahrens dagegen nicht. 
Die Lésung von (12) kann nun unmittelbar angegeben werden. Es 
mu sein 


(E, + Vo) P(x) = — = A(#) B(x) + F (Wf +.) G(x) (61) 
mit der Randbedingung 
g(x) =0 fir x> oo. (62) 
Wir erhalten 
= —V+ Sho’, (63) 
Pip eae (64) 
| 
mit 
Br eo (65) 
of = | ob ar, (66) 
m* 


Die energetisch héheren Lésungen y* geben wir mit ihren Normierungs- 
faktoren im Anhang. 
Die Zweiteilchengleichung (65) hat die Form (Vierk6érperproblem) 


| (é. +2h%+>+%) (1-2) a \ P(x 9) 
ne ne | BP os Mos A ATO 
=f Eases Zavrerte—sy sate aes} 0 
a (“= ow? + - wo, (1 | me) es ye) B(x, us 


14* 
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Diese Gleichung ist fiir m* =m unmittelbar evident. Fir m* == m ist | 
zu bedenken, daB der A-Operator von V nur auf @ operiert. Wir haben | 
ihn mit Hilfe von (61) eliminiert. Randbedingung ist natiirlich wieder } 
das Verschwinden im Unendlichen. | 


Wir fiihren Relativ- und Schwerpunktskoordinaten ein 


B—-y=t FH+7)=R (68) | 


und erhalten: 


h2 1(R h2 A tr mM 29 | 
Ss aA 4m i) Mm (r) zs NG a gare a (69) 
z pe == il as =—— m* mos e \ Sy 
+2} wo + —@, (1 : 5 )(R2+ F)P POR y) 


PR, vt) = P(R) P(e), (70) 


= €, +6, (74)q 
und erhalten die Gleichungen 


h2 ‘ 2 4 m+ 2m* 5 

€,9(R) ={- gop AU) + (Fo? + M22) Re} p(X) (72) 

mit der Lésung ec hes, (73) 

y(R) = & eemnrae 74 

und iz) a! 
ZU rr ‘ 

hh SOON BP , (75) 

Te 2 OY iy m is 2m* 9 
sowie “ oh ae, val Bi Se (76) 


(+2 %— pr ae 


=a) Netty fe 4m* —m ; wy, (77) 
= |= os ANG ne a e m™* wp? + ‘<2 o) 72 a= 0 (7) BO) ‘ 
Unter Einfiithrung der Beziehungen 
i , 2(+ %- Fe +m(1- ™)) 
S Sen ho!” —< 5 (78) 
2Vo mM wy 
Mae Ere ae (79) 


vr 2 m* ¢ Am* —m . 
CO) eee) ale en Ge 
lao ot (80) 


6m 
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k6nnen wir schreiben: 


(do + AB(C)=— ACV PR +O BE) C<t<6 | a 
WO =—AHPC+CHE) coe, | 
_ Randbedingungen 
PC)=0 Pl(~)=0 G=y-c (82) 


und stetiger AnschluB an der Stelle 6) =y(c +0). 


Das System (81) 1aBt sich exakt durch konfluente hypergeometrische 
_ Funktionen lésen. Details geben wir im Anhang. 


Auf eine explizite Wiedergabe der véllig analog gebauten Formeln 
des Dreikérperproblems wollen wir verzichten. 

Im Besitz der Losungen sind wir nun in der Lage, die bei der Fest- 
_ legung der Selbstkonsistenz (57) und der Berechnung der st6rungstheo- 
retischen Korrekturen erforderlichen Integrale 


Lf po (x) @* (vy) u(x, v) P(x, y) dx dy 


zu berechnen. AuBerdem interessieren wir uns fiir die Integrale 
SS (x) B* (y) p(x, ¥) dx dy. 

Fiir k =O ist dieses Integral das von uns bendtigte Normierungsinte- 

gral (59), fiir k + 0 stellt ihre Gr6éBe einen Test fiir die innere Konsistenz 

des Verfahrens dar (vgl. Abschnitt 2 und 4). 


Die Technik der Auswertung dieser Integrale geben wir im Anhang; 
die Resultate der Auswertung im nachsten Abschnitt. 


4. Diskussion der Ergebnisse 
Die nun folgenden Ergebnisse sind sémtlich mit dem Ansatz m* =m 
berechnet. In Fig. 1 bis 3 sind im Fall des Vierkérperproblems die Inte- 
grale (vgl. Anhang) 


i = lie Pnoo(X) Poo0(¥) u(x, y) px, y) dx dy 
sowie 


L, =f Pnoo (x) V(x) Pooo (x) 4% 


als Funktion von w’”’ fiir verschiedene w, aufgetragen. Der Schnitt- 


unkt 
4 he Es, 
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bestimmt dasjenige w’’’, fiir das (57) erfiillt ist. Wir wollen das so 
bestimmte ’”’ 


/ 


das selbstkonsistente m’’’ nennen. 


Sj 
ha,=5,42MeV 


I; 


6 8 10 it 12 4 MeV 16 
ROU — 
Fig. 1. Fur das Vierkérperproblem und m = m* sind fiir hw, = 5,42 MeV die Integrale Z,, I,, I,, J, und L, 


als Funktion von hw’’’ wiedergegeben 


Rw 5 = 10,84 MeV 


2 
6 8 10 12 14 MeV 16 6 8 10 12 14 MeV 16 
h oll ee Ml 


Fig. 2, Dasselbe wie in Fig.1 fiir iw, =8,13 MeV Fig. 3. Dasselbe wie in Fig. 1 fiir Rw, = 10,84 MeV 


Man sieht, daB das selbstkonsistente w’”” nur wenig von , abhangt. 
Wir kommen darauf noch im einzelnen zu sprechen. 
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Fiir die Entwicklungskoeffizienten a) erhalten wir bei selbstkon- 
sistentem @’”’ 


a ee 5 
Rw, (MeV) | axl) ayl) agp ay) 
ee ee a en es Pe 
| | | | 
yA | Oo | 0,0245 | —0,0054 | —0,0054 
8.13, | O | 0,0208 | —0,0069 | — 0,0065 
10,84 © | 0,0198 | —0,0076 | —06,0065 


Die Koeffizienten sind also klein, von der Gr6éBenordnung weniger 
Prozent. Wegen der im Anhang abgeleiteten oe der Integrale 
Es sie etwas wie 1/2". gegen Null. DaB a!) ebenso groB ist wie 

) liegt an einer zufalligen destruktiven thicticrens der beitragenden 


| ae iitaelerc 


Die stérungstheoretischen Korrekturen in der Zweiteilchengleichung 
und infolgedessen auch die héheren Ordnungen der Stérungstheorie 
in der Einteilchengleichung sind schwerer zu berechnen. Beispielsweise 


=! B(x, 9) F*() u(x, 2) PODEON ge ay da — 
ellie (2, 9) @ (2) u(x, 2) PADEOD ay dyad 


ES / we x.) V(x) B(x, ») dxayl. 1 ff a9) D(x, 9) dx dy) 


1 ist 


ithe CU, ‘aie >) Sas (Xx, ae (x, y)dxdy x se 


x3 i [ 9" (0) * (2) u(o, 2) B(o, 2) dzdo — [ POV PE) de 


Die Integrale in der eckigen Klammer sind die gleichen, die wir schon 
von den Einteilchenkorrekturen her kennen. Die Ausdriicke 


{ [Pr TAS Ae )) dx dy\* ffm x, ¥) Fe Pe») dxdy 


sind 1 fiir 7 =0, annahernd Null fiir 2 = 0 (vgl. Diskussion in Abschnitt 2). 
Die exakte Berechnung aber ist schwer und von uns nicht unternommen 
worden. Nach unseren Abschatzungen haben die Zweiteilchenkorrek- 
turen dieselbe GréBenordnung wie die Einteilchenkorrekturen. Dem- 
nach kann w(x, vy) von p(x, y) und p(x) von g(x) nur um wenige Prozent 


€, — € E 
abweichen, wahrend die Verhaltnisse —1——! und £27 *2 kleiner als 
S € 


al 2 
4% sein sollten, wenn fiir m’’’ der selbstkonsistente Wert gewahlt wird. 


In Fig. 4 bis 6 sind fiir verschiedene Werte von a, die Integrale 
K,, fiir n =1, 2, 3, 4 als Funktion von w’” aufgetragen. Man sieht, daB 
beim selbstkonsistenten w’’’ diese Integrale sehr klein sind (<1%). 
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Der Ausdruck Be 
pa ee 


n=1 


hat fiir das selbstkonsistente w’’’ ein scharfes Minimum, wie Fig. 7 


zeigt. In Fig.8 haben wir die Differenz E —6é,—8&, aufgetragen, i 


- 0,01 


10 i 
Reo oe io 
Fig. 4 Fig. 5 
Fig. 4, Fur das Vierkérperproblem und m= m* sind ftir iw, = 5,42 MeV die Integrale K,, K,, K;, K, als 
Funktion von iw’’’ wiedergegeben 


Fig. 5. Dasselbe wie in Fig. 4 fiir hw, = 8,13 MeV 


wobei wir mit @ und w ausgewertet haben. In der Nahe des selbst- 
konsistenten w’’’ geht diese Differenz durch 0. 

Fig. 9 zeigt die GréBe 6, — 8, als Funktion von w’” fiir verschiedene 
m,. Am selbstkonsistenten w’’’ hat diese GréBe ein Minimum. Dasselbe 
Verhalten zeigt die Gesamtenergie E. 


All diese Eigenschaften sind zwar kein zwingender Beweis fiir die 
Kleinheit der stérungstheoretischen Korrekturen zur Zweiteilchen- 
gleichung. Sie bilden aber — wie in Abschnitt 2 gezeigt — starke Argu- 
mente einerseits fiir die Brauchbarkeit der St6rungstheorie auch bei 


0,07 
hw, = 813MeV 
0,06 | [ is | 
0,05 I L 
K, J 
0,04 a 
0,03 — 
0,02 rd t 
0,01 4 IN 
K; y ae 
0 tee a ise RS a 


12 muMeV 6 2OtC« 8 0 4 MeV 16 
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der Zweiteilchengleichung, andererseits fiir die innere Konsistenz des 
PP a.M. 

Wir kommen nun zur Diskussion der Abhangigkeit von w,. 

In Fig. 10 ist die jeweils selbstkonsistente Gesamtenergie als Funktion 
von w, aufgetragen. Im Fall einer exakten Lésung muB fiir behebiges a, 


E=hy+("+3)ho, (n =0,4,...) (84) 


sein, wobei Ey von w, unabhangig ist. Wenn unsere Naherung die 
Schwerpunktsbewegung richtig wiedergeben soll, muB fiir einen Bereich 


RW 5 = 10,84 MeV 


hws = 10.84 a 


= 813MeV 


6 8 10 12 4. MeV 16 6 8 10 PF 12 14% MeV 16 
Aa" —- ho 


Fig. 6 Let, 7 
Fig. 6. Dasselbe wie in Fig. 4 fiir hw, = 10,84 MeV 
Fig. 7. Flr das Vierkérperproblem und m= m* ist 3)|K,|* ftir verschiedene iw, als Funktion von iw’’’ 
n 


aufgetragen 


von w, das nach (30) berechnete & ebenfalls (84) erfiillen. Fig. 10 zeigt, 
daB fiir hw, oberhalb etwa 10 bis 15 MeV F als Funktion von @, in eine 
Gerade mit der Steigung 1,5 umbiegt. 

Leider haben wir fiir den optimalen Bereich von w, bisher die in die 
Selbstkonsistenzbedingung eingehenden Integrale nicht berechnet. (Ent- 
sprechende Rechnungen sind im Gange.) Dafiir haben wir in Fig. 11 
fiir ein festes w’’’, das den selbstkonsistenten m’’’-Werten naheliegt, 
die GroBe 6€,—8€é,, die mit /& fast tibereinstimmt, fiir einen weiten 
Bereich von m, aufgetragen. Fig. 11 zeigt dasselbe Verhalten wie Fig. 10. 


02 + hey, = 542 MeV 


aoe 
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ie 


Besonders instruktiv ist Fig. 12, in der wir fiir dasselbe w’’’ wie in 
Pigs 14 
2 PS = é = - 
68, — 88,— > ho,, 68, — 8, — w, > (6€— 8é,) und Ein 
Ss 


nach (31) gegen wm, aufgetragen 
haben. Fiir das optimale «, soll- 
ten alle drei Kurven in Wert und 
Tangentenrichtung zusammen- 
fallen. Dies ist fiir die beiden 
ersten Kurven fast ideal der Fall, 
was » =O beweist, Ej, weicht 


813 MeV 


-02 a 
6 8 10 12 4 MeV 16 6 8 rn 4% MeV 16 
ho iy es ho << 
Fig. 8. Fur das Vierkérperproblem und m= m* ist Fig. 9. Flir das Vierkérperproblem und m= m* ist 
E—6é,—8é, fiir verschiedene hw, als Funktion 6@,—8€, fiir verschiedene Aw, als Funktion von 
von hw’ aufgetragen how’ aufgetragen 


um etwa 5% ab. Diese Diskrepanz ist nicht groB und sollte nicht ernst 
genommen werden, da £;,, fiir den optimalen w,-Bereich nur extra- 
poliert ist und wir auBerdem nicht ganz am selbstkonsistenten @’”’ sind. 


Das von Lipkin! vorgeschlagene Verfahren zur Behandlung des 
Schwerpunkts gestattet also in befriedigender Weise die Abspaltung 
der Schwerpunktsenergie. Ein interessantes und plausibles Ergebnis 
ist, daB das optimale w, praktisch gleich w’ ist, also m =O und daB der 
Schwerpunkt damit mit derselben Oszillatorkonstanten gebunden ist, 
wie die Einteilchenfunktionen. 

Fig. 13 schlieBlich enthalt E;,, berechnet mit % und ® als Funktion 


M4 


Won ay”. 
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Fir das Dreikérperproblem ergeben sich entsprechende Kurven, auf 
deren Wiedergabe wir verzichten. Das Ergebnis fiir E;,,, stellt Fig. 14 dar. 
Die Abhangigkeit von m* ist sehr gering. Wir haben fiir m* = 3m 
die GréBe 6¢,—8¢é, als Funktion von w’” berechnet und fast dieselbe 
Kurve erhalten wie fiir m*—=m. Qualitativ ist das auch leicht einzu- 
sehen. Die Einfiihrung von m* andert die Form der Wellenfunktionen 


hw" selbstkonsistent 


= 


Ny 


| 
— [ N 
ie 


2 Y 6 8 10 12 MeV 14 
Fig. 10. Fiir das Vierkérperproblem und m= m* ist 6 €, —8 €, bei selbstkonsistentem fiw’’’ als Funktion von 
Rw, aufgetragen 


nicht, sondern nur die Relation zwischen dem ,,Abfallparameter“ [vgl. 
(65), (66)} und den Abstanden der Energieniveaus des Oszillators. Da 
nur ein Oszillatorzustand besetzt ist, kommt es aber hauptsachlich auf 
die richtige Ausdehnung der Einteilchenfunktionen an, wahrend die 
Niveauabstande nur iiber die héheren Naherungen der Storungstheorie 
eingehen und eine geringe Rolle spielen. Die richtige Ausdehnung kann 
aber schon durch einen Parameter erreicht werden. Die obige Argumen- 
tation verliert sofort ihre Giiltigkeit, wenn man zu mehr als vier Teil- 
chen iibergeht oder angeregte Zustande betrachtet. 


28 
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3ei unserer bisherigen Diskussion haben wir von der Coulomb- 
Energie abgesehen. Das Coulomb-Potential wird die Wellenfunktion 
kaum modifizieren. Im Endergebnis 


ho" = 13.29M aber miissen wir natiirlich den 
| | Term 
BI! i 
| 
lt | Me = 
| Jae 
aes 4 + 
| 
1 | 
H = 
| i 
| 
= - + ir 
lai 
| Wel J 
-— 
al | 
al ii q 
cot | 


hw s Rws zt 
Fig. 411 Fig. 12 
Fig. 11, Fiir das Vierkérperproblem und m=m* ist 6€,—8€, bei Hhw’’”’ = 13,5 MeV als Funktion ven has 


wiedergegeben 
i ae ey ees = te chines . OE ae 
Fig.12. Ftir das Vierkérperproblem und m=m* sind 6€,—8é&,— 5 ho,, E—w, —— und Ein als 
2 OWs 
Funktion von hm, fiir hw’’’ = 13,5 MeV wiedergegeben 


in der Bindungsenergie berticksichtigen. Den folgenden Werten liegt 


> 


peas: 
nauere Auswertung mit der y-Funktion ist im Gange. 


die Approximation durch [|e (x) p? (v7) — Sas dy zugrunde, die ge- 


Die Resultate fiir die experimentell nachpriifbaren GréBen sind 


berechnet experimentell 
Bindungsenergie des He? — 27,08 MeV — 28,296 MeV 
Bindungsenergie des H3 — a OO EY, OA o a MeN ee 
Energiedifferenz He? — H? + 0,735 MeV + 0,764 MeV18 
RMS-Radius des He# IAS 0 NOS cia 1,55 - 10°33 cm *29 


(Gaub-Verteilung) 


* Bur das Dreikérperproblem haben Kixuta u. a.!.!6 bei vergleichbaren Para- 
metern der Krafte mittels eines Variationsverfahrens ahnliche Ergebnisse erhalten. 

18 VERDE, M.: Handbuch der Physik, Bd. 39. Berlin: Springer 1957. 

19 BLANCENBECLER, R., and R. HorstaptTeEr: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. 111 
10 (1956). 


| 
Se 18 
2 4 6 8B 10 12 1H 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34MN 38 24 6 8 10 12 14 16 18 2022 24 26 28 30 32 Me 
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Die Notwendigkeit auf das optimale @, Zu extrapolieren, da wir 
bisher fiir zu kleines w, gerechnet haben, bringt in den beiden ersten 
Werten eine Unsicherheit von etwa 1%, in den beiden letzten von etwa 
5% mit sich. Daf die Coulomb-Energie besser stimmt als der Radius, 
liegt an der Approximation von 
v(x, vy) durch @ (x) (vy) im Coulomb- 
Integral. 

Die Ubereinstimmung ist recht 
gut, auch wenn man das aus- 


Is treuung der Werte fir hws zwischen 


5,42 und 1084MeV x F 
I Streuung der Werte fiir hws zwischen 
5,42 und 1084MeV 
6 8 1 1 14 
ae MeV 16 6 8 toh eee 14 MeV 16 
hi" —— ON ae 
Fig. 13. Ftir das Vierkérperproblem und m=m* Fig. 14. Dasselbe wie in Fig. 13 ftir das Dreikérper- 
ist Eint als Funktion von hw’’’ aufgetragen problem. Strichelungen bedeuten extrapolierte 


Kurventeile 


gezeichnete Ergebnis beim He? als Zufall ansieht. Die numerischen 
Resultate sind recht empfindlich gegen Potentialveranderungen, fiir das 
WeiBkopfsche Singulettpotential erhalt man viel zu kleine Bindungs- 
energie (14 bzw. 1MeV) und einen erheblich zu groBen Radius. 
Eine Veranderung der Reichweite des Kastenpotentials von 1,5 
auf 1,4-107%3 cm sollte die Ubereinstimmung noch verbessern. 
Der Radius wiirde kleiner, die Coulomb-Energie gréBer und die 
Bindungsenergie von H®? relativ starker anwachsen als die von 
He‘. Wir hoffen die Ergebnisse fiir diesen Fall bald vorlegen zu 
k6nnen. 

Zusammenfassend kann man sagen, da sich die Anwendung des 
Modells unabhangiger Paare auf das Drei- und Vierkérperproblem iiber- 
raschend gut bewahrt hat. Auch die Beschreibung des Einteilchen- 
potentials durch einen harmonischen Oszillator ist gut brauchbar, die 
Schwerpunktsabseparation sauber méglich. Alle qualitativ zu erwarten- 
den Abhangigkeiten — wie etwa der Gang mit w’”, w,, Yj, 6 — werden 
richtig wiedergegeben, die quantitativen Resultate sind ftir die rohe 
Annaherung der Kernkrafte gut. Es liegt nahe, das Verfahren auf andere 
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leichte Kerne und spinabhangige Krafte zu tibertragen, was allerdings 
mit einem erheblich gréBeren Rechenaufwand verbunden ware. 
Wir danken den Herren Professor Dr. J.H.D. JENSEN und Professor Dr. 


B. Stecu, sowie Herrn Dr. F. Becx fiir wertvolle Diskussionen. 


Anhang 
1, Die allgemeine Lésung von (61) hat die Form: 


Put mB) = Nyala) (22x)? B(—n, 375 (x2) o- 88 V4 (8,g) (AA) 


mit dem Normierungsfaktor 


[28D in +1 +3 8) 
Ny i(2) eer cre (A.2) 


Fir @,1,, haben wir im Text stets y* geschrieben. 
Der Eigenwert ist 


4n+ 214+ 3 
Sg > aes Fee 


(A.3) 


n, / durchlaufen die ganzen Zahlen, unter ® verstehen wir wie iiblich die konfluente 
hypergeometrische Funktion 


Pla, c,2) 21+ 24 4 oe H Se (A.4) 
Wir benotigen die Integrale 
Lim = f Pnim(%) V(*) Pooo(#) ax. (A.5) 
Sie verschwinden fiir /, m+ 0. 
Mit (49), (A.1) und (A.2) folgt 
io) 
Ly = Nuo(a) Noo (a) apt bln, 2, (ax)®) x 


oe 
ne 
me 


x4 yt at 302 — (— 


Fo 4 us (— : -\\ d 


m m* 


und dies liefert nach ErpEty1, I.T., S. 1742? 


be 3 mo 3 Oe it te) 
Le eee 2s = = 
i“ OA ee ee Pia al i m hae: ; | 
3 1 mo? iS lie ff Fe 1 
= \ Suara [92 SF — fin 77—A (7) 
fe PP aoe 2 2 DW is m 
= 0 fir 72). 


20 ERDELYI, A., W. Macnus, F. OBERHETTINGER and F.G. TRICOMI: Tables of 
Integral Transforms (abgek. I.T.) Bd. 1 und Higher Transcendental 
(abgek. H.T.F.) Bd. 1. New York: Mac Graw Hill 1953/54. 


Functions 
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2, Zur Lésung der Gleichungen 


(A.14) 


(A+ A) BIE) = = ACE) BIL) + BEG} ag) (A.8) 
_ o> es ei =. % F ae 
APOC = AC NMC) Cw (e) Cae, 
machen wir den Ansatz: 
Im Innengebiet 
= Yni(C) —4e0,, 2 hos a 
Pnim(S) = uit). J Yim(9, 7) ee [¢ |. (A.9) 
Im AuBengebiet : 
4 @y1(6) 
ha) Yim (8, @) (A.10) 
Die Randbedingungen erfordern 
Yai(C) =O tim wyi(2)e #0, (A.11) 
Uni (So) Se Ont (Co) Un 1(Co) > nt (So) 9 (A.12) 
Die allgemeinste Lésung von (A.8) ist 
r —2/—A-—A’A, 1-21 
Vni(S) = Anil 6 (! A °, “2 , c?] alr | 
; aed 
ee 3 +21 | | on 
1 nls 4 , 2 , , 
, i 1—2/—A 1-2] ,, 
Oni(S) = Cyid '@( Tt i pee e) | 


aL iD), uit @(2 


Dit Ant Buy Cri Sind Konstanten. 


Die Randbedingung im Unendlichen erfordert, daB w,, der Y-Funktion pro- 
portional ist, wobei in der tiblichen Notation 


I(1A —c) f Grea) ae ne i 
WO 62) = CTY @ (a,c, x) + fey wi-€ D(a —c+1,2—c¢,x) (A.45) 
ist. Also 
r4 r| SNe ed 
nl 
Se ae (A.16) 
Cut eee te bot 21 - as 
2 4 
Die Randbedingung an der Stelle €, erzwingt 
o(ii ATs | 25 a) 
LE Dp SEP ED, oe eA BEES ee AA7 
aes ape ee a 342i | (A.17) 
4 , 2 My 


Der stetige Anschlu8 erfordert 


4—21—A—A, 1-21 ,, But 21+1@ 9 (Ste ei BSP 
Aer + aed 2 3) 


oe yee 2 > ot) - ae ; Zz 2 » SO 
tn @ 1 = 211A oe ) Dnt sae 3421 a) 
4 hao 20 nOn 4 » So 
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SchlieBlich setzen wir die logarithmischen Ableitungen gleich, wobei wir die Be- 
ziehung benutzen 


at Oana, 2) — s: @(a + 1,¢4+1, *), (A.19) 
dx iG 
1—21—-A-/A, . pel a i BP oe 
| fai. ~ bo |—— ee » 3) — 
i (1— 2h Ae Eee oF 
ppb 322) hs ego ee ¢2) 4 
Ay] 3-21 4 2 
‘ (32h A= Ay Be 2) 
ai ie Se eee | 5% 
21S NE Ne itie al ee 
(0 (ar 
Vesey epee 34+21—A—A Sepa! Niet 
a ae BD eee SS = Ae , ef 
ee (A.20) 
1—2/—) (/§5—2i—A 3-21 . 
2 | eee ee ee == sees Na ie= 
| jo ee | 4 2 i] 
! = B75 == 20. 
ee ee Se 
So 4 2. 
Dit Sot AIA pcs DAE ae Via, ok 
gar rd ey as A eaeene wee e  ) 
a 34+2/—A 3421 m 
Pepe Dai 
| 1—2i1—A 1-2/1 .. 
2 eae 
: Put ca 1@(° See 3 + 21 ; £2) =I 
Cry 4 2 


Als Wurzel dieser Gleichung erhalten wir die verschiedenen Eigenwerten 4,,. 
Y (x, vy) entsteht aus der Lésung zum tiefsten Eigenwert A4),. Die noch offene 
Normierungskonstante wird durch 59) festgeleet. 

5 (hearts) 


: : see nae a = as 
3. Zur Berechnung der bendtigten Integrale miissen wir Pnool(#) Pooo(y) aut 
Relativ- und Schwerpunktskoordinaten umschreiben. 


Es muB gelten: 


Se = , , i t x 
Pnoo(*) Pooo(y) = »3 Braet O;mm 0) veim( 75 Pulm’ (/2 R) , (A.21) 
Vile Lal / 


da beide Seiten Lésungen derselben Gleichungen zum Gesamtdrehimpuls 0 sind. 
Der Clebsch-Gordan-Koeffizient ist 


C(Ll’0; mm’ 0) = ss Op One (A.22) 


Da wir stets Integrale mit kugelsymmetrischen Ausdriicken im Relativ- und 


Schwerpunktsystem zu bilden haben, interessiert nur 1=l=0. Die Bedingung, 
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dali linke und rechte Seite von (A.21) Lésungen zur gleichen Energie darstellen, 
ergibt: 


4n+6=47+3+4+ 214+ 4443421’. (A.23) 
Also fiir 7=l/=0 
n=yt mu. (A.24) 


Zur Bestimmung der Koeffizienten By uo = By setzen wir x = y, alsor=0, R= Zz. In 
(A.21) fallen alle Terme mit 7+ 0 weg und es verbleibt die Bestimmungsgleichung 


[808 (n + £1] [808 (1\) 3 A 
| cz OM! \/= is o( poaee (ax?) 
=> orf S (PEEP 8 sn SEPEM | (428) 
aay 


(n—y)! 


3 


ae 0) ®(y—n, . 2atat), 


) 
2 
Durch Potenzreihenentwicklung der ®-Funktion erhalt man nach einigen Umfor- 
mungen durch Koeffizientenvergleich: 


v=0 4 
: eee Pie ks 
Um die Gleichung nach B?/aufzulésen, multiplizieren wir mit (— 1)*—-" +» ea fe 3) 
und summieren tiber k. Es folgt 
aye 1)| i pip aah al 
a (w—v) lay) ae = Kegar (A.27) 
vy! (nm —y-+ 4)! (n + 3)! 2 v 


Also 


n_ AGES 
By = ee Se (A.28) 


4, Um Orthogonalitatsrelationen ausnutzen zu k6nnen, brauchen wir den 
Zusammenhang der Oszillatorfunktionen @yo9(P*) und Pgoo(Gx), wo p und gq 
Zahlenkoeffizienten sind. Es muf gelten 


rnoo(P®) = > C5(2) pooola): (A.29) 


denn bei der Entwicklung kénnen nur s-Funktionen auftreten. Die Entwicklungs- 
koeffizienten berechnen sich aus: 


Ee) = [ 9300 (qx) Pnoo(Px) dx 


8p? (n+ 2)! 8(o+ 3)! | 
_ | nan nl mo! (A.30) 
co : 
x | pu te) x? @ (—n, i pat) ®(—a, a goa?) x2 dx. 


0 
Z. Physik. Bd. 154 15 
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Den Wert des Integrals entnehmen wir Erbe yt, I.T., S. 175 und erhalten 
2rg \8 nm +o + S$)! 
on(2 | = (—1)"{ oo : ee) ae 
q Pre) Vn+RB(o+@! no! 


aye | 
vy, ee ca y "P| nN, on Nn —O Se | ; 
ee, 2 NPE Ge 


F bedeutet die normale hypergeometrische Funktion. 
5. Wir sind nun in der Lage, die Integrale vom Typ 
Kn = SS Pioo(®) Pooold) P(% ¥) ax dy 


zu berechnen. 


folgt: 
n 2 ~ 
“ s 5 “i : o4 = 
Kn, c= >, 18K | Og vae (| 2a RK) Poo (BR) BR | Pr0(— = | yyy (Ouse) Ch 
y=0 $s - i} 
nm 7 
_ BY Ccn-” (|/z) % eer ay 
y “9 é Prool~—T] Pooo(vt) ar 
»=0 = /2 / 
mit 2a? 
T= — 
Pe 


und nach (A.31) 


an — (7/— pula Va : I(n—y +4)! rT —1\n-» 
coal) | recor ee 


Das Integral ber die Relativkoordinaten kénnen wir umschreiben 


i a = CRA esr — 
| veool : | Pooo (yt) @r= >’ Ca(\z’) [ ofl t) Vooo (yt) Br 
. jm y oO = 
CO 


= he N )) A 563 3 
—Seaiyay 04 ficwe(-a Ls) 
é y ’ 2 
0 
wobei 2% 
/ axe 
T= — 
und ss 
{el Vo SA Ay. 8 
= 0( ee: WOE tos 2 eee ees 
4 gee od S Lane ere 
le G jade 4 D Ay es 
Ao 4 a. ° Coo . | ee : a 
| =a LU aie 
ist. 


Wir nennen das Integral 


le. e) 
Je ®(—a, 8, £8) x(0) 6 dt = 1(—a, o) 
0 


und erhalten fiir 4, 


Dy D BECS™* (zx) C3 (Ye) 1(—o, 00) Meol) Aon__ 


Ky, = 5 
yv=0 o Y 


(A.31) 


(A.32) 


Durch Umformung auf Relativ- und Schwerpunktskoordinaten 


(A.33) 


(A.34) 


(A.35) 


(A.36) 


(A.37) 


(A.38) 


(A.39) 


(A.40) 


Zum Drei- und Vierkérperproblem der Kernphysik 215 


Die Summe iiber y kénnen wir ausfiihren. Es ist unter Benutzung einer Transfor- 
mationsformel fiir die hypergeometrische Funktion (vgl. ERpELy1 HTF Ss 108) 


Sm >) BYCT (V2) C3 (7) 


»=0 


Ges eae ‘ n! (n+)! (o +8)! (t’—1 2/4 —1 ; 
5 Mle a 44 o! 2! 2! : Gesd (= cee!) 

i 4h apne 3 bag? 

XD cig Sh (= +4 aay all Ses Ca 


und dies lat sich nach Potenzreihenentwicklung der hypergeometrischen Funktion 
und Ausfiihrung von Binomialsummen umschreiben in 


_ See ae Me Ae [nto ee LS ae 
BE gael | NG Al ol at eran 


x (Sy eS aA meee eo ee Eda, 


| Fir ~=0 soll das Integral 1 werden. 
Dies ergibt 


ae ary 4 
mit ; ; x 
e- SEY (Eom iat 


| Setzen wir dies in (A.40) ein, so folgt: 


i, = ‘2 ra oe 1) i eS a ‘ 
eee 


Da t’ nahe bei 1 liegt, konvergiert die Summe tiber o rapid. Man tiberzeugt sich 
leicht, daB der maximale Beitrag immer fiir =o erfolgt, daB die GréBe dieser 
eee tT 
abnimmt, und dai wegen der Kleinheit von ay der 
G 


(A.45) 


_ Beitrage mit etwa 


maximale Beitrag den Hauptanteil von Kk, liefert. 
6. Die Berechnung von 
In= SF Ph ool) Pho (3) u(x, 9) Bla, 9) dx dy (A.46) 


geht nun analog. Wir definieren 


oy 
I(—o,6,) = f e+ B(—a, &, 2%) x (6) 6 ae (A.47) 
und : 
T(-o, 0) = fe" B(—«, 2, 2) (0) ae (A.48) 
0 
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und spalten auf 


Re IP FIPS (A.49) 


in die Beitrage vom hard-core, vom Schwerpunktanteil und vom attraktiven 
Potential. Es folgt sofort (Vierk6rperproblem) 


oe eee oneness (4.50) 
x2 (=n, 0, 3, er : 5 I(—o,0o) (z+ i \. 

iim (eae a ies (A.51) 
an en 


Oo 


Der hard-core Beitrag muB gesondert untersucht werden. Innerhalb des hard-cores 
ist w(yt) Null, v(v) unendlich. Das Produkt ist, wie man der Differentialgleichung 
(77) entnimmt, im Innern des hard-cores Null, hat aber am Rand eine Singularitat 
vom Charakter einer §-Funktion wegen des Sprunges der Ableitung von wp(y7). 


Wir haben 


Fea 
: ar 
| Pr00 (Ga) U(r) Wooo (yt) ar 
re—€ | | ae (A.52) 
= JN) ae bo? 72 Bs 3 eel: v(r) Yo (Vr) me tay UT: 
v0 GE oo 2 yy ‘ 


Vacine. 
[eo tool) Sane Ce “48 (eel) | 
2 yy ym dt C=f,46¢ 
e—€é 
WW _1 £2 = 5—A-—A Bu ae ALS) 
a my Soe 2 °e' Ang {« —A — Ay) Sel Lys c2) ae ( 53) 
Boo ? A— Ay. 7 A A 5 3 A A \ 
ln 2@ er es ( D2 ) 
ala Avo 3 c | 2 2) 4 ? 2 , Ge ij 


Fiir den gesamten hard-core Beitrag folgt dann 


He a) ("oe — Saas (ee Se bere 

n = | “A | a ag ae 0(—n, Boas T <2) x 
hol” 1, f a SS A= A, 3S 

x 2 © Se a —A —~Ay} o Cee é2| aie (A.54) 
Boo [3 —A—A, .. 7—A=—’h, 5 ‘3-—A-A 

j0.0) 0 ODE ILO ) 3 3. ae 

Ayo 3 20 | 4 a2 | ae ee $a}. 


Dieser Term verkérpert physikalisch, die durch die Korrelationen erzeugte zu- 
satzliche kinetische Energie. 


Zum Drei- und Vierkérperproblem der Kernphysik PAY 


7, Wir miissen noch die Integrale I (—o, € ) usw. berechnen. Es ist 


(46 se! Secs : o{-«, : 1S a £@(—o 3 ee (A.55) 
und fir¢<¢, 
a5) ee a d2 ‘ aes 
CMS) A IE ars 4 ee (A.56) 


wie man aus den Differentialgleichungen fiir @g9q und P(r) abliest. Deshalb ist 


4(4 $s 2 (—o, ake gt) eae 
So ges oltre) ad (A.57) 
= x tc) o # z 6@(-o, 5 pe 
ee ees : Ae) ent) ae 


und nach unbestimmter Integration 


z 


fePo(-o Se) nmea 


ew? : - 3 ) d ( 
lay ea eee {re) | Cant + X(2) 2 @ | —o, 


“a 


—z@D (-s, 2, #) = x(t. 


Zur Berechnung von T machen wir Gebrauch von der Beziehung (ErRpDELyI HTF I, 
S. 254) 


z@(a,c,2z) =aD(a+1,c,z) + (a—c) B(a —1,c, 2) + (c— 2a) D(a,c, 2). (A.59) 
Die Ausrechnung der benétigten drei Integrale ist nun ohne weiteres méglich. 


8, Die von uns berechneten Integrale reichen aus, um & und Fjnt auszuwerten. 
Bei der Berechnung von Ejnt ist zu bedenken, daB 


if | B* (2) B* (0) M(x) Ho) Bx, 9) ax dy | 
= | f 500 (2 R) Povo| a, (, A(m) — Ae) Poor PR) Vooo (bv) Gran | 


ist und das Integral iiber die A-Funktion mittels der Differentialgleichung auf 
bereits berechnete Integrale zuriickgefiihrt werden kann. 


(A.60) 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Messung der Hyperfeinstrukturaufspaltungen 
der beiden Yttrium-Grundzustinde ?D;, und ’D5/2 
mit der Atomstrahlresonanzmethode 


Von 


G. FrRICKE*, H. KOPFERMANN und S. PENSELIN 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 7. November 1958) 


Mit einer magnetischen Atomstrahlresonanzapparatur wurden in den beiden Grund- 
zustanden ?D3/. und ?Ds5). des Y**-Atoms Hochfrequenz-Ubergange zwischen den 
Zeeman-Komponenten verschiedener Hyperfeinstrukturterme (4F = 1-Ubergange) 
bei Magnetfeldern zwischen 10 und 15 Gauss und Ubergange zwischen den Zeeman- 
Komponenten eines einzelnen Hyperfeinstrukturterms (4F = 0-Uberginge) bei 
Feldstarken zwischen 470 und 490 Gauss gemessen. Hieraus lieBen sich die magneti- 
schen Hfs-Aufspaltungsfaktoren (,,4-Faktoren“) der beiden Grundzustande wie 
folgt bestimmen: 
A (?D3/.) = — (57,217 + 0,015) MHz 


A(2Ds5/5) = — (28,749 + 0,030) MHz. 


Der Yttrium-Atomstrahl wurde mit einem Universaldetektor nachgewiesen. 


A. Einleitung 


Die Hyperfeinstruktur(Hfs)-Aufspaltungen der beiden Grundzu- 
stande des neutralen Y8*-Atoms ?D3;. und #D;). (Elektronenkonfigu- 
ration 4d 5s”) sind so klein, daB sie mit optisch-interferometrischen Me- 
thoden nicht direkt aufgelést werden konnten. Aus einem aufgelésten 
angeregten Elektronenzustand des Y-I-Spektrums! und aus der Reso- 
nanzlinie 5s *Sjj.—5p?Ps3.. des Y-III-Spektrums? konnte die Kern- 
drehimpulsquantenzahl des Y8*-Kerns zu J =1/2 sichergestellt werden. 
Eine Abschatzung der Hfs-Aufspaltung der beiden Grundzustiande des 
neutralen Atoms? ergab fiir den ?D3).-Term 0,005 cm (150 MHz) und 
fir den *D5).-Term 0,004 cm (120 MHz). Das magnetische Kern- 
dipolmoment dieses Reinelementes wurde durch kernmagnetische In- 
duktionsmessungen zu — (0,136825 +0,000004) Kernmagnetonen be- 


1 Kunn, H., and G.K. WoopeatTE: Proc. Phys. Soc. Lond. 63, $30 (1950). 

> CRAWFORD, M.F., and N. Orson: Phys. Rev. 76, 1528 (1949). 

3 Brun, E., J. OESER, H.H. Staup and C.G. TELtscuow: Phys. Rev. 93, 172 
(1954). 
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Nach Fertigstellung einer im hiesigen Institut in den letzten Jahren 
aufgebauten Rabischen Atomstrahlresonanzapparatur?, die mit einem 
Universaldetektor® ® versehen ist, schien es uns am besten, mit einem 
relativ einfachen Objekt wie dem Y®8® zu beginnen, das keine elektrische 
Quadrupolwechselwirkung mit der Elektronenhiille (wegen I = 1/2) be- 
sitzt und infolge seiner geringen Zahl von Zeeman-Niveaus der Elek- 
tronengrundzustande — es sind insgesamt 20 — ein méglichst groBes 
Resonanzsignal versprach. 

Uber die Ergebnisse unserer Messungen wurde bereits berichtet?'8. 
Die vorliegende Mitteilung beschreibt die Ermittlung der magnetischen 
Hfs-Aufspaltungsfaktoren beider Grundzustande des Y8*%-I-Spektrums. 
Die anschlieBende Arbeit ® gibt Auskunft tiber die Bestimmung der g -Fak- 
toren der beiden Grundzustande des Y8*®. Der allgemeine Aufbau der 
Apparatur wird demnachst veréffentlicht*. In der vorliegenden Arbeit 
werden nur solche Einzelheiten der Apparatur beschrieben, die fiir die 
Messungen am Yttrium spezifisch sind. 


B. Theorie und Meimethode 
Die Wechselwirkung zwischen Kern und Elektronenhiille, die beim 
Y®? in Betracht kommt, ist die Wechselwirkung zwischen dem magne- 
tischen Kerndipolmoment 4“, und dem Magnetfeld der Elektronenhiille 


am Kernort H(0). Die Energie W,; eines einzelnen Hfs-Terms ist gegeben 


durch! 
Wp =W, +44 [F(F +1) -—I1(0+1)-—JU +1)]*. (1) 


W, ist die Energie des Feinstrukturterms, A der magnetische Auf- 
spaltungsfaktor (,,4-Faktor‘) und / das Plancksche Wirkungsquantum. 
Fiir A gilt die Beziehung!® 


__ #1 H(0) 5 
A= lay, a (2) 


Nach (1) betragen die Hfs-Aufspaltungen dW, der beiden ?D-Terme 
ee (27 +1), dh. 24A(2Dgj9) und 34A 2D). 


* A hat hier, abweichend von dem unter!® zitierten Buch, aus praktischen 
Griinden durch Einftigen des Planckschen Wirkungsquantums /# die Dimension 
einer Frequenz. 

4 EHRENSTEIN, D.v., G. FRICKE u. P. PretscuH: Erscheint demnachst in Z. 
Physik. 
5 WESSEL, G., and H. Lew: Phys. Rev. 92, 641 (1953). 
6 FrickE, G.: Z. Physik 141, 166 (1955). 
? EHRENSTEIN, D. v., G. FrIcKE, H. KOPFERMANN u. S. PENSELIN: Naturwiss. 
255 (1957). 
8 FrIcKE, G., H. KopFERMANN u. S. PENSELIN: Naturwiss. 45, 237 (1958). 
9 PENSELIN, S.: Z. Physik 154, 231 (1959). 
10 KOPFERMANN, H.: Kernmomente, 2. Aufl. Frankfurt a.M. 1956. 
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In einem zusitzlichen a4uBeren Magnetfeld H spalten die Hfs-Terme 
in ihre einzelnen Zeeman-Komponenten auf. Die qualitative Abhangig- 
keit der Zeeman-Terme von H ist in Fig. 4 fiir den 7D ).-Term und in 
Fig. 2 fiir den ?D,).-Term dargestellt. 

Fiir denexaktenVerlauf der Energie W der einzelnenTerme in Abhangig- 
keit von H und A erhalt man nach allgemeinen Formeln von GOUDSMIT 
und BacHER™ die nachstehenden Gleichungen fiir den Fall J = 1/2: 

My 4 My =/ 
Yitruin wa -7/2 +7 
(1-12) +12 42 


SHAY 
V2 Ue 
+H/2 +7 


~// 


Fig. 1. Qualitativer Verlauf der Zeeman-Hfs-Terme des *D,,.-Zustandes von Yttrium in Abhangigkeit vom 
auBeren Magnetfeld 


a) Ftir die magnetische Quantenzahl m = + (J — 1/2) --- — (J —1/2) 
gilt: 


WP OW SW, 
W=W, OW este F mg pH + 2M YI — ait Kit eRe Gre) 


ypeoe 
+ Stent. tink — J =)-4/2 
-=—stebtattir ty ==) f'—— 4) 
b) Bir m= +(J +1/2) gilt: 


ry TOW fs 
W = W, +2 (- er + Jes) ee (3b) 


iS) 


Hierbei ist: 


2m ey ne ie Tt > TO > 
i re. = 8 Je, =— it, Ig; er oe 


il Goupsmir, S., and R.F. BacuEr: Phys. Rev. 34, 1499 (1929). 
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fy und 4, sind die magnetischen Dipolmomente von Hiille und Kern 
in Bohrschen Magnetonen (/,) 


Diese Formeln gehen aus der Breit-Rabi-Formel!2 (der entsprechen- 
den Formel fiir den Fall J =1/2 und 7+ 0) hervor, wenn man in dieser J 
durch /, g, durch g; und g; durch g, ersetzt. 


Mm, *Mp=m 
ee We +2 
ee aaa eee 2 py 43 
ap if 
Pp i 
Yttrium wr 
U=72) 
3 8) 
Lp pa 
F: 
ae 
2 SU 
1) VY 
7, 
es IS ye >H 
3 by \\ 
WX ~ 
tH2 0 
Ly 7 
Sas Ai 
4 “Hy y 
pyeie cede ae 
ag ee a Py -3 


Fig. 2. Qualitativer Verlauf der Zeeman-Hfs-Terme des *D,/.-Zustandes von Yttrium in Abhangigkeit yom 
auBeren Magnetfeld 


Wie in Abschnitt C gezeigt wird, konnen bei der gewahlten speziellen 
Einstellung der Atomstrahl-Resonanzapparatur die in Fig.4 und 2 
eingezeichneten Ubergange zwischen den Zeeman-Termen verschiedener 
Hfs-Terme (AF = 1-Uberginge) und zwischen Zeeman-Termen eines 
einzelnen Hfs-Terms (47 =0-Ubergiange) nachgewiesen werden. Die 
Magnetfeldabhangigkeit der Frequenzen dieser Ubergange ergibt sich 
aus (3a) und (3b) wie folgt: 


12 Breit, G., and J.T. Rasi: Phys. Rev. 38, 2082 (1931). 
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*Dajg- erm: 
(Fi nle(hn') — iy eet 


lr aE ; = 
¥¢(?Ds3/2) = (4, j=? =U \4 eae wre? pe ais ay 


0 [a tae GE 
1K (Dyn) = (2, 0), 1)=U— 42-47 + [a2 + = 
(U = ; g7(?Dsjg)-g-H, A = A-Faktor des *Dyy-Terms.} 


2D. L erm: 


¥¢(2Dsje) =(2, 1) >, =U +|/24 = = \2 Az 4 4 
x (2Dsjs) = (3,—1) > (2, aut [Pare ae ey ee | 
ECDsla)=(2, o> (Q—1) =U [Parag Py 1/9 seg 
rk (Ds)2)= (3, 1) 3, 0) =U— 24-4242 2444 


(U = > &7(?Ds;2)*Ue-H, A =A-Faktor des *Ds-Terms. 


Hierbei wurden die Glieder mit g;u,H nicht beriicksichtigt, da diese 
bei den verwendeten Feldstérken im Rahmen der MeBgenauigkeit zu 
vernachlassigen sind. 

Mi8t man die in Fig. 1 und 2 eingezeichneten Frequenzen yg und rg 
der AF =1-Ubergange eines Terms bei gleichem Magnetfeld, so erhalt 
man zwei Gleichungen mit den beiden Unbekannten A und U, aus denen 
sich A berechnen lat. Zur Bestimmung von A ist also keine Absolut- 
messung des Magnetfeldes erforderlich. Es wurden daher zur Messung 
der A-Faktoren bei beiden Grundzustanden die zwei AF = 1-Ubergange 
bei jeweils gleichem Magnetfeld (H zwischen 10 und 15 Gauss) gemessen. 
Eine Kontrolle dieser Werte ergab sich aus der in gleicher Weise durch- 
gefiihrten Messung der AF =0-Ubergiange beider Terme (v% und 7% in 
Fig. 1 und 2) bei hdherem Magnetfeld (H zwischen 470 und 490 Gauss). 


C. Apparatur 
I. Prinzip der Anordnung 
Um ein giinstiges Signal-Rauschverhaltnis beim Nachweis der Reso- 
nanz zu erhalten, waren die Inhomogenititen der beiden ablenkenden 
Magnetfelder (A- und B-Feld) vor und hinter dem homogenen Magnet- 
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feld (C-Feld) bei allen Messungen parallel gerichtet,s 0 daB nur solche 
Atome in den Detektor gelangen kénnen, deren m, das Vorzeichen zwi- 
schen A- und b-Feld gewechselt hat (,,flop in‘‘-Methode). Die zur Indu- 
zierung der Ubergange erforderliche Hochfrequenzmagnetfeldstarke steht 
bei der gewahlten Anordnung der Hf-Schleife senkrecht zur homogenen 
C-Feldstarke. Dadurch werden nur Ubergange zwischen solchen Termen 
erzeugt, bei denen sich die magnetische Quantenzahl m um eine Einheit 
andert. Fiir die nachweisbaren Uberginge miissen daher folgende Be- 
dingungen erfiillt sein: 

1. Das magnetische Moment der Elektronenhiille muB sein Vorzeichen 
andern. 


2. Es gilt die Auswahlregel Adm = +1. 


Unter diesen Bedingungen sind in jedem der Y-Grundzustinde nur 
zwei AF =0- und zwei AF = 1-Ubergiinge nachweisbar, die in den Fig. 4 
und 2 eingezeichnet sind. 

Da sich bei den AF =1-Ubergangen, wie aus den Termschemen er- 
sichtlich ist, nicht nur das Vorzeichen, sondern auch der Betrag des 
Hiillenmomentes andert, ist zum Nachweis dieser Ubergange ein anderes 
Verhaltnis der Betrage der Inhomogenitaéten von A- und B-Feld erfor- 
derlich als bei den AF =0-Ubergaingen. Zur Erzielung eines méglichst 
groBen Resonanzsignals erwies es sich am giinstigsten, die Inhomogeni- 
taten von A- und 4-Feld so zu wahlen, da8 Atome, die im A-Feld im 
Zustand |m,| =3/2 und im B-Feld im Zustand |m,| =1/2 sind, auf den 
Detektorspalt fokussiert werden. Bei dieser Einstellung von A- und b- 
Feld gelangen nur Atome, die im C-Feld den Ubergang von m, = + 3/2 
nach m,—=—1/2 oder von m,=— 3/2 nach m,= + 1/2 machen, in den 
Detektor. Ubergange sind also nur in der durch Pfeile in Fig. 1 und 2 
eingezeichneten Richtung méglich. 

Bei den meBbaren AF =0-Ubergaingen Andert sich zwar das Vor- 
zeichen, nicht aber der Betrag des Hiillenmomentes, so daB diese Uber- 
gange in beiden Richtungen méglich sind. Die Signale der AF =0- 
Ubergange sollten also doppelt so groB wie die der AF = 1-Ubergange 
sein. Dies bestatigte sich bei den Messungen (s. Fig. 6). 


2. Experimentelle Einzelheiten 


Ofen. Die Erzeugung des Yttrium-Atomstrahles erfolgte mit einem 
Kohleofen, der durch direkten Stromdurchgang geheizt wurde!?)¥4. In 
Fig. 3 ist ein Schnitt durch den Ofen gezeichnet. Da Yttrium bei hohen 
Temperaturen mit Kohle reagiert, wurde in den Kohleofen eine mit 


13 Lew, H.: Phys. Rev. 76, 1086 (1949). 
14 EHRENSTEIN, D. v.: Diplomarbeit, Heidelberg 1957 (unver6ffentlicht.) 
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einem abnehmbaren Deckel versehene Tantalbiichse gesetzt, die mit 
einem Austrittsspalt fiir den Atomstrahl versehen ist. In diese Tantal- 
biichse wurde cin Tantaltiegelchen gestellt, das durch Tantal-Well- | 
blechstreifen von den Wanden auf gleichmaBigem Abstand gehalten 
wurde, um zu verhindern, daB das Yttrium beim Schmelzen in den Schlitz 
kriecht und ihn verstopft. Der Austrittsspalt der Tantalbtichse war | 
0,2 mm x 8 mm groB, der Schlitz im Kohleofen 1,2mm x 10mm. Durch 


die Form des Kohleofens wurde eine ff 


Temperaturverteilung erreicht, bei 
welcher der Schlitz der heiBeste Punkt 
des Ofens war. Gearbeitet wurde im | 
allgemeinen bei einer Verdampfungs- 
temperatur von etwa 1970° C (pyro- | 
metrisch gemessen). DUSHMAN?® gibt 
fiir diese Temperatur einen Yttrium- 
Dampfdruck von 0,44 Torr an. Als 
Heizleistung waren hierfiir etwa 
3,5 kW erforderlich. Der Substanz- 


-— Graphit 


fi 
Atomstrah! 


Oy verbrauch betrug ungefahr 0,2 g/Std, 
i der Gesamtverbrauch etwa 18 g 
Yttrium *; 


| Hochfrequenz und Magnetfelder. 
\onn Zur Erzeugung der Hochfrequenz 
——Grophit | dienten im Frequenzbereich bis 250 
MHz im Institut gebaute Sender; 
im Frequenzbereich von 250 bis 960 
ih MHz wurde ein Sender 1209 B der 
General Radio Company benutzt. Die 

Fig. 3: Querschnitt durch den Verdampfungs. requenz aller Sender “konnte mie 
ofen zur Erzeugung des Yttrium-Atomstrahls einem Motor und einem Getriebe 
mit kontinuierlich veranderlicher Ge- 

schwindigkeit variiert werden. Neben der Vakuumdurchfiihrung der 
Hf-Leitung war eine kleine Auskoppelungsschleife angebracht, die zur 
Frequenzmessung tiber ein Koaxialkabel mit dem Frequenzmesser ver- 
bunden war. Als Frequenzmesser dienten im Frequenzbereich bis 600 MHz 
eine dekadische FrequenzmeBanlage XZB der Firma Rohde und Schwarz 
und iiber 600 MHz eine Mikrowellenfrequenzdekade FD 3 der Firma 
Schomandl. Die Frequenzkonstanz und Absolutgenauigkeit dieser An- 
lagen war wahrend der ausgefiihrten Messungen besser als 10-7. Das 


* Das metallische Yttrium stellte freundlicherweise Professor F.H. SPEDDING, 
Iowa State College, Ames, USA zur Verfiigung. 


15 DusHMAN, S.: Scientific Foundations of Vacuum Technique. New York 1955. 
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wurde durch Vergleich mit der 200kHz-Frequenz des englischen Senders 


_ Droitwich festgestellt *. 


Zur orientierenden Messung der C-Feldstarke diente eine InAs- 
Hall-Probe**, die mit dem AF =0-Ubergang (1,0)<(1,1) des 2S 


L258 


_ Grundzustandes von Ag! geeicht wurde. Die Frequenz dieses Uber- 


ganges in Abhangigkeit vom Magnetfeld ist durch Messungen von WEs- 


| SEL und Lew? bekannt. Die Anzeigegenauigkeit betrug etwa 0,1 Gauss. 


Die nahegelegenen Ofenstromzufiihrungen (etwa 500 Amp Wechsel- 


_ strom) erzeugten eine Magnetfeldeinstreuung ins C-Feld, die iiber eine 
| Induktionsspule im C-Feld oszillographiert und damit kontrolliert werden 


} 


konnte. Durch geeignete Fiihrung der flexiblen Zuleitungen gelang es, 
dieses Streufeld erheblich zu verringern. Die beste erreichte Linienbreite 


_ betrug etwa 70 kHz, wahrend sich aus der Aufenthaltsdauer der Atome 


im Hf-Feld eine theoretische Linienbreite von 25 kHz ergibt (Lange der 


_ Hf-Schleife 35 mm). Das Signal-Rausch-Verhaltnis ist aus Fig. 6 er- 
_ sichtlich. 


Der am Ende des 5-Feldes befindliche ,,Schattendraht“ zur Ab- 
deckung des Strahles der praktisch unabgelenkten schnellen Atome hatte 
bei allen Messungen eine Breite von 0,3 mm. Die Offnung des Kolli- 
matorspaltes am Ende des A-Feldes betrug ebenfalls 0,3 mm. 

Das optimale Verhaltnis der Inhomogenitaéten von A- und 5-Feld 


wurde mit Hilfe des bereits erwahnten Ag-Uberganges ermittelt. Beim 


Arbeiten mit Yttrium ist die Einstellung der Inhomogenitaten der A- 
und &-Felder aus den fiir Ag giiltigen Werten umgerechnet worden. 
Hierbei wurde die hdhere Verdampfungstemperatur und die andere 
GroBe des magnetischen Hiillenmomentes der Y-Atome beriicksichtigt. 


Detektor. Zam Nachweis des Y- und des Ag-Atomstrahles diente der 
friiher beschriebene Universaldetektor®. Der Detektoreintrittsspalt war 
0,4 mm breit und 6 mm hoch. Die ungefahre Empfindlichkeit des Detek- 


tors ist aus Fig. 6 ersichtlich. Ein Doppelschreiber zeichnete synchron 


die Atomstrahlintensitat und die Frequenz des Hf-Feldes auf. 


D. Messungen 
1, AF =1-Ubergange 
Nachdem alle vier mit der gewahlten Einstellung der Apparatur 
nachweisbaren AF = 1-Ubergiange durch Variation der Hochfrequenz bei 


kleiner konstanter C-Feldstirke gefunden waren, wurden zur Uber- 
priifung der richtigen Zuordnung alle vier Frequenzen bis zu einem 


x Fiir die Durchfiihrung dieser Messung danken wir Herrn cand. phys. D. Giet- 


BERGER. ; 
xk Die Firma Siemens und Halske stellte die Hall-Probe freundlicherweise zur 


Verfiigung. 
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Magnetfeld von etwa 30 Gauss verfolgt. Das Ergebnis zeigt Fig. 4: die 
ausgezogenen Linien sind die mit Hilfe der endgiiltigen A-Werte be- 
rechneten Frequenzen, die Kreise sind die MeBpunkte. Die Messung des 
Magnetfeldes erfolgte mit der 
Hallprobe. Durch die gute 
Ubereinstimmung zwischen 
MeB8punkten und berechneten 
Kurven ist die Zuordnung der 
Frequenzen eindeutig gesichert. 

Dann wurden bei konstant 
gehaltenem Magnetfeld von 
etwa 14 Gauss abwechselnd die 
beiden AF = 1-Resonanzen des 
2Dsjo-Terms durch Variation 
der Hochfrequenz durchfahren 
und auf dem Doppelschreiber 
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Fig. 4. Priifung der richtigen Zuordnung der gemessenen : 
Frequenzen zu den AF = 1-Ubergangen des #Dg)5- und 2D3/5- zusammen mit Frequenzmar- 


Terms (ausgezogene Kurven: gerechneter Frequenzverlauf, 


Kieise: MeBpunkte) ken von 100 kHz Abstand 


registriert. Die Variation der 

Hochfrequenz erfolgte im Mittel mit einer Geschwindigkeit von 
10 kHz/sec. Zur Ausschaltung der Linienverschiebung infolge der 
Zeitkonstante der Nachweiseinrichtung wurde jede Resonanz unmittel- 
F bar nacheinander mit steigen- 
y der und fallender Hochfrequenz 
*s durchfahren und aus den bei- 
ee ae den Resonanzfrequenzen das 
| Mittel gebildet. Der Frequenz- 
abstand der beiden Linien ver- 
schiedener Durchfahrrichtung 
betrug im allgemeinen etwa 
. l %  50kHz, der zeitliche Abstand 
| etwa 2min, wahrend zum 
- ; Umstellen auf die ndachste 

Fig. 5. Schematische Darsteliung der linearen Interpolation Frequenz etwa 3 min bendtigt 


zwischen den in Abhangigkeit von der Zeit aufgetragenen 
Resonanzen. Xx Gemessene Resonanzen, o auf gleiches wurden. 


Magnetfeld interpolierte Frequenzpaare DaswGe= eld zeigte eine 
langsame Drift, die einer Ver- 

schiebung der Resonanzfrequenzen von max. 1 MHz/Std entsprach. 
Um diesen Effekt zu eliminieren, wurden wie iiblich alle gemessenen 
Resonanzen in Abhangigkeit von der Zeit aufgetragen und durch 
graphische, lineare Interpolation nach dem in Fig. 5 erladuterten 


Verfahren Frequenzpaare vg und yx bei jeweils gleichem Magnettfeld 
gewonnen. 
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So ergaben die 42 gemessenen Yttrium-Resonanzen, die in Tabelle 4 
aufgefiihrt sind, als Mittelwert der aus den Frequenzpaaren bestimmten 
A-Faktoren den folgenden Wert: 


A(2Dg/9) = — (57,223 + 0,008) MHz, 


Tabelle 1. Bei H = 14 Gauss gemessene AF = 1-Resonanzen des 2D3jo- Lerms 
Die Pfeile bezeichnen die Durchfahrrichtung der Hochfrequenz: * = steigende 
Hochfrequenz, | = fallende Hochfrequenz. 


Zeit Zeit 


SS =— "G VK = = 
min sec MHz MHz min sec MHz 
22 40 126,940 | 80 38 | 127,755% 
2S) BN) | Le OSON4 84 47 135,960 4 
28 48 134,800 4 7 OO 135,960 | 
31 8 134,825 | 90 3 127,845 | 
33 54 AF, AOS Oy BR 127,935 * 
Ol 12717 524 Oy aye 136,175 4 
397 54) 135,000 | 99 18 136,195 | 
42 36 135,025 | 102 00 127,995 | 
44 56 | 427,255" 103 59 128,070 * 
48 36 127 S54 106 55 136,400 * 
52 23 | 135,240¢ | 109 5 136,345 | 
54 7 135,270 fatal le 128,070 | 
ies On 1274004 a3; aks | 128,130 
61 1 127,470 + 115) 52 186.405 > 
OF OO) | 15554901) 118 34 | 136,455) 
66 25 sic e i ye 120) 25 |] 128,160 | 
69 oa eee Sabie 122 Sor) 128,240 * 
1. ~ GB 127,620 4 {27 136,645 * 
eo DO 1355715) | 129 25 | 136,660) 
75 50 BIS OA | 132 ah 128,290 | 
on 25. | 127,695 | RS GEE | 128,360 + 


wobei der angegebene Fehler der dreifache mittlere quadratische Fehler 
ist und das negative Vorzeichen des A-Faktors den optischen’»? und 
Kerninduktionsmessungen? entnommen wurde. 

In gleicher Weise wurden die beiden AF =1-Ubergiinge des ?D5/5- 
Terms bei etwa 11 Gauss gemessen. Es wurden hierbei 37 Y-Resonanzen 
registriert, woraus sich der folgende Wert fiir den A-Faktor dieses Terms 
ergab: 

A (2D F5) === (28,,/50 a= 0,020) MHZ. 


2. AF =0-Ubergénge 
Zur Messung der g ;-Faktoren der beiden Grundzustande wurden die in 
jedem Grundzustand nachweisbaren zwei AF = 0-Ubergange bei C-Feld- 
starken zwischen 470 und 490 Gauss nach einem ahnlichen Verfahren 
wie bei den AF =1-Ubergangen gemessen und ausgewertet, wie in der 
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anschlieBenden Verdéffentlichung® beschrieben wird. Hieraus ergaben 
sich die nachstehenden Werte fiir die A-Faktoren der beiden Terme: 


A(?D3)2) = — (57,214 + 0,005) MHz 
A(2Dsje) = — (28,741 + 0,023) MHz. 
| i 
‘| H i + 
fi H H == 
that later pt 
pS —— : Sie cae ee : 
~ Dee cee oes ee ee ae 
‘ i { { { j i | I | lal 
Yttrium, jf . Yttrium, AF=0- i ew i me rf 
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Fig. 6. Schreiberkurven von gemessenen Ubergangen. Der obere Streifen des Doppelschreibers registriert die 

Atomstrahlintensitat. Wachsende Strahlintensitat entspricht einem Ausschlag nach oben. Der untere 

Streifen enthalt die Frequenzmarken der variierten Hochfrequenz. Die Resonanzsignale des Yttriums 
entsprechen einem Partialdruck im Detektor in der GroSenordnung von etwa 10-" Torr 


Fig. 6 zeigt einige Schreiberkurven der Resonanzsignale von AF =0- 
und AF =1-Ubergingen des Y8® und von AF =0-Ubergangen des Ag!” 
mit den zugehorigen Frequenzmarken. 


E. Diskussion der Ergebnisse 


Vergleicht man die bei kleinem und groBem Magnetfeld aus ver- 
schiedenen Ubergaingen bestimmten A-Faktoren, so zeigt sich, daB sich 
die Fehlergrenzen der beiden Messungen bei beiden A-Faktoren iiber- 
schneiden. Die kleinen Abweichungen der A-Faktoren kénnen nicht 
von der gegenseitigen St6rung der einzelnen Zeeman-Terme des 2Dsj9- 
Zustandes und des *D;),-Zustandes herriithren. Dieser Effekt laBt sich 
nach CLENDENIN’* fiir das Dublett ?D3,.—?D5/. berechnen und bewirkt 


16 CLENDENIN, W.W.: Phys. Rev. 94, 1590 (1954). 
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magnetfeldabhangige Korrekturen*, deren EinfluB auf die AF 
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= (0- 


Ubergange bis 500 Gauss kleiner als 1 kHz ist und damit bei der vorliegen- 
den MeBgenauigkeit keine Rolle spielt. Es erscheint daher sinnvoll, die 
beiden Messungen der A-Faktoren zu mitteln und die Fehlergrenzen so 
groB zu wahlen, daB die beiden Einzelmessungen mt ihren Fehlergrenzen 
darin enthalten sind. Man erhalt so die folgenden Werte: 


AD sj3) = — (57,217 
A (?D5)2) = — (28,749 


= 0,01 5) MHz 
- 0,030) MHz. 


Nach den Goudsmit-Fermi-Segréschen Formeln gilt fiir den A-Faktor 
bei einem Einelektronenproblem (/>0)!°: 


| Hierbei ist: 


Oy = Feinstruktur-Dublettaufspaltung, 


L 


EF 


ry 


Z, = effektive innere Kernladungszahl. 
(7,Z;) und H,(/,Z,) sind relativistische Korrekturen, die beim 
Yttrium in der GréBenordnung von 1° 


o liegen. 


(8) 


Setzt man in (8) fiir g; den sich aus den Kerninduktionsmessungen? 
ergebenden Wert, fiir die Dublettaufspaltung 69/c = 530,36 cm 117 und 
fiir / und H, die bekannten Tabellenwerte! ein, so errechnet man, wenn 
die Z,-Werte beider Terme einander gleichgesetzt werden, ein ,,theoreti- 
sches** Verhaltnis der A-Faktoren A(?D3).)/A(?D5)2), von dem das aus 


den gemessenen A-Werten gebildete Verhaltnis um 17% abweicht. 
Berechnet man andererseits mit Hilfe von (8) aus den gemessenen 
A-Werten die Z;-Werte beider Terme, so findet man 


fiir den ?D3/.-Term: Z; = Z — 12,5 
fiir den *D,,.-Term: Z; = Z — 16,4. 


Die beiden 7,-Werte zeigen die zu erwartende GroBenordnung, weichen 


jedoch deutlich voneinander ab. 


Beide Aussagen sind Ausdruck einer erheblichen Stérung der zwei 
2D-Terme durch héhere Elektronenzustande infolge Konfigurations- 
mischung, wie sie bereits an den ?)-Grundzustanden des La-I-, Lu-I- 
und Hf-II-Spektrums gefunden wurde1*?!, die die gleiche Elektronen- 
-konfiguration des Grundzustandes (md, (7 +1) s?) besitzen. 


x Herrn Dr. Cu. ScHwartz, Stanford, USA, danken wir fiir eine briefliche 


Diskussion dieser Korrekturen. 


17 Moore, Cu.E.: Atomic Energy Levels. Vol. 2. National Bureau of Stan- 


dards, 1952. 


18 Liurs, G.: Z. Physik 141, 486 (1955). 
19 StEUDEL, A.: Z. Physik 152, 599 (1958). 


20 FINcKH, E., u. A. STEUDEL: Z. Physik 
21 Tinc, Y.: Phys. Rev. 108, 295 (1957). 
Z. Physik. Bd. 154 


141, 19 (1955). 
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Es lohnt sich vielleicht, darauf aufmerksam zu machen, da sich fiir 
das durch (2) definierte mittlere Magnetfeld H(0) des 4d-Elektrons am 
Kernort unter Benutzung der gemessenen A-Faktoren und des Kern- 
induktions-,-Wertes fiir den ?D3,.- und ?D;).~-Term die immerhin ganz 
betrichtlichen Werte von etwa 4,1-10° und 3,4- 10° Gauss ergeben. 

Falls es gelinge, die entsprechenden A-Faktoren radioaktiver 
Yttrium-Isotope zu messen, so lieBen sich unter Verwendung der hier 
gemessenen A-Faktoren des stabilen Yttriums fiir die magnetischen Mo- 
mente der radioaktiven Kerne recht genaue Werte angeben. 


Unser besonderer Dank gilt Herrn Professor F.H. SpEppING, Iowa State 
College, Ames (USA), der uns freundlicherweise das metallische Yttrium zur Ver- 
fiigung stellte und Herrn cand. phys. K. SCHLUPMANN fiir seine Hilfe bei den 
Messungen. Ebenso danken wir der Deutschen Forschungsgemeinschaft, dem 
Bundesministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft und der Heidelberger 
Akademie der Wissenschaften fiir ihre Unterstiitzung. 


Zeitschrift fiir Pinole, Gh acyl ae (1959) 


Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Messung der Zeeman-g,-Faktoren 
der beiden Yttrium-Grundzustinde 7D,,. und 2D;), 
mit der Atomstrahlresonanzmethode 


Von 
SIEGFRIED PENSELIN 
Mit 4 Bigur im Dext 
(Eingegangen am 7. November 1958) 
Mit einer magnetischen Atomstrahlresonanzapparatur wurden in den beiden Grund- 
zustanden *D3), und *D5). des Y§?-I-Spektrums Hochfrequenz-Ubergange zwischen 
den Zeeman-Komponenten jeweils eines Hyperfeinstrukturtermes (AF = 0-Uber- 
gange) in Magnetfeldern zwischen 470 und 490 GB gemessen. Durch gleichzeitige 
Messung eines entsprechenden Uberganges des ?Sy/9-Grundzustandes von Ag! bei 
igleicher Feldstarke konnten die Verhaltnisse der gy-Faktoren der Grundzustande 
von Y und Ag wie folgt bestimmt werden: 
g7(¥®, 2Dz,o)/e 7 (Agto, 2S, /2) = 0,399187 + 0,000013 
g7(Y®, *Ds 9)/e7 (Ast, 2Si2) = 0,599471 + 0,000033. 


Einleitung 


Die Messung der magnetischen Hyperfeinstrukturaufspaltungsfakto- 
ren (,,A-Faktoren") der beiden Grundzustande ?D3/. und 2D,;). des Y®® 
mit einer magnetischen Atomstrahlresonanzapparatur (s. vorangehende 
Arbeit!) zeigte, daB das Verhaltnis der A-Faktoren der beiden Zu- 
stande um etwa 17% von dem theoretisch zu erwartenden Wert ab- 
weicht. Diese Abweichung diirfte dadurch zu erklaren sein, daB die 
beiden Grundzustainde (Elektronenkonfiguration 4d 5s?) durch héhere 
Elektronenzustande infolge Konfigurationsmischung gest6rt werden. 
Eine solche Konfigurationsmischung wirkt sich im allgemeinen auch auf 
die Landéschen g,-Faktoren der Feinstrukturterme aus, so daB es zur 
Beurteilung der Stérung wichtig ist, die genauen Werte der g;-Faktoren 
za kennen. Als Stérpartner kommen hauptsachlich angeregte Elektro- 
nenzustinde mit einem nicht kompensierten 5s-Elektron in Frage, die 
am Kernort ein gréBeres mittleres Magnetfeld erzeugen sollten als das 
4d-Elektron der Grundzustainde. Eine grobe Abschatzung des Magnet- 
feldes des 5 s-Elektrons der Konfiguration 4d? 5s aus bekannten Termwer- 
ten des Y-I- und Y-II-Spektrums ergibt eine GréBe von etwa 2,3 - 10GB, 
wahrend die beiden Grundzustande ?D3;. und ?D;). nach 1 ein Magnet- 
feld von nur etwa 4,1 - 10° und 3,4. 10° GB am Kernort besitzen. Es 
Be Fricee, G., H. KopFERMANN u. S. PENSELIN: Z. Physik 154, 218 (1959), 


im folgenden als ,,1°‘ zitiert. 
Tor 
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geniigt daher unter Umstanden eine geringe Beimischung dieser Zu- 
stande, um die gemessene Abweichung der A-Faktoren zu erzeugen. 
Diese geringe Beimischung wiirde aber auch nur eine kleine Abweichung 
der g)-Faktoren von ihrem theoretischen Wert bewirken, so daB es 
wiinschenswert erscheint, die g,-Faktoren genauer zu messen als sie 
aus optischen Messungen des Zeeman-Effektes der Feinstruktur? be- 
kannt sind. Es wurde deshalb hierfiir die sehr viel empfindlichere Atom- 
strahlresonanzmethode benutzt. 


Messung der g,-Faktoren 


Die Messungen erfolgten mit einer an anderer Stelle? ausfihrlich 
beschriebenen Atomstrahlresonanzapparatur. Das Termschema der 
Hyperfeinstruktur der beiden Y-Grundzustande im auBeren Magnetfeld 
ist in 1 ausfiihrlich erlautert. Ebenso entsprach die zur Messung der 
gy-Faktoren verwendete spezielle Einstellung der Apparatur genau der 
in 1 beschriebenen, so da wegen der im folgenden benutzten Bezeich- 
nungen auf 1 verwiesen werden kann. 

Es soll zunachst das Prinzip der g;-Faktor-Messung erlautert werden. 
Die gj;-Faktoren der beiden Grundzustéande und das Magnetfeld H 
kommen in den Formeln fiir die Energien der einzelnen Hyperfeinstruk- 
tur-Zeeman-Komponenten [s.1, (3a) und (3b)] immer nur in der Kom- 
bination g;“4,H =U -h vor, wenn man von den Gliedern g; w,H ab- 
sieht, die bei den im vorliegenden Fall erreichbaren Magnetfeldern zu 
vernachlassigen sind. Zur Bestimmung der g,-Faktoren ist also eine 
Absolutmessung des Magnetfeldes H nicht zu vermeiden, d.h. man muB 
U(?D3)2) bzw. U(?D5).) jeweils gleichzeitig mit dem Magnetfeld H be- 
stimmen. Zu diesem Zweck wurden im 2D3).-Term die beiden AF = 0- 
Ubergiinge 12 und y& bei gleichem Magnetfeld gemessen. Die Magnet- 
feldabhangigkeit dieser beiden Ubergange ist nach 1 gegeben durch: 


Man erhalt also aus dieser Messung zwei Gleichungen mit den beiden 
Unbekannten 4 und U, aus denen A und U unabhangig voneinander 
bestimmt werden kénnen. Auf diese Weise laBt sich U festlegen, ohne 
da der Fehler von A einen Einflu8 auf die Fehlergrenzen von U hat. 
Um das Magnetfeld H mit der gleichen hohen Genauigkeit bestimmen zu 


> McNa tty jr., J.R., and G.R. Harrison: J. Opt. Soc. Amer. 35, 584 (1945). 
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Physik. 


Messung der Zeeman-g ;-Faktoren der Yttrium-Grundzustande AUD) tek AB), WB33 
3/ 0/2 


konnen, wurde bei gleichem Feld, jeweils abwechselnd mit den beiden 
Yttrium-Frequenzen, der AF = 0-Ubergang (1, 1) <= (1, 0) des Grund- 
zastandes ?S;). von Ag!” gemessen, dessen Frequenz in Abhangigkeit 
vom Magnetfeld H sich nach Messungen von WESSEL und Hin Lew! 
mit Hilfe der Breit-Rabi-Formel berechnen laBt. Man erhalt damit aus 
dieser Messung des Ag-Uberganges einen Wert fiir O(Agier 2S ie Del 
gleichem Magnetfeld und aus dem Quotienten U(Y®? 5D aU (Ag™?, *S1/2) 
das Verhaltnis der g;-Faktoren der beiden Gann Sie ei ¥89(?Ds3/0) 
und Ag?” (?Sj)2). 

Zur Messung des gy- gy 
Faktors des Y-?D5))-Grund- (yz) 
zustandes wurde die gleiche 
Methode angewandt. 

Im einzelnen wurde so % 
vorgegangen: die AF = 0- 
Ubergange beider Terme 

wurden zunachst bei klei- 
nem Magnetfeld H gesucht, 
da hier die Frequenzen 
nahe_ beieinander  liegen 
und der Frequenzbereich, 
der durchsucht werden H (GauB) 
muB, klein ist. Nach dem Fig. 1. Priifung der tichtigen Zuordnung der gemessenen Fre- 
inden. aller <vier™ Uber= Karen: gerechacior Frequensverlaut. Keele: MeOpunte) 
gange wurden diese zu 

héherem Magnetfeld hin verfolgt. Da die Linienbreite der gemessenen 
Frequenzen unabhangig von der GrdBe des Magnetfeldes H ist 
(s. 1, Abschn. D), wird der relative Fehler der Messung von U und H 
bei wachsendem Magnetfeld H kleiner. Zur Erzielung hoher MeB- 
genauigkeit ist es also giinstig, bei mdglichst hohem Magnetfeld zu mes- 
sen. Eine obere Grenze war bei H =500 GB durch die zur Verfiigung 
stehenden Sender und die Forderung gegeben, daB bei gleichem Magnet- 
feld der Ag-Ubergang, dessen Frequenz starker als die Y-Frequenzen mit 
dem Feld ansteigt, noch im Frequenzbereich des Senders liegt. Zwischen 
etwa 400 und 500 GB wurde dann der Verlauf der Y-Frequenzen in 
Abhangigkeit vom Magnetfeld gemessen, um die Zuordnung der Fre- 
quenzen zu den Ubergangen zu iiberpriifen. Das Ergebnis zeigt Fig. 1 
fiir die beiden AF =0-Ubergainge des ?D3).-Terms: die ausgezogenen 
Linien sind die mit Hilfe des nach 1 gemessenen A-Faktors berechneten 
Frequenzen, die Kreise sind die MeBpunkte. Die Messung des Magnet- 
feldes, fiir die in diesem Falle keine extreme Genauigkeit erforderlich 
ist, erfolgte mit einer Hallprobe, die sofort anschlieBend mit Hilfe des 
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4 WESSEL, G., and Hin Lew: Phys. Rev. 92, 641 (1953). 
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bekannten Ag-Uberganges geeicht wurde. Durch die gute Ubereinstim- 
mung zwischen MeBpunkten und berechneten Kurven ist die richtige 
Zuordnung der Frequenzen eindeutig gesichert. Fiir die beiden AF =02 
Uberginge des 2D;).-Terms ergab dasselbe Verfahren die gleiche ein- 
deutige Zuordnung. 


Es wurden dann bei konstant gehaltenem Magnetfeld von etwa 
485 GB die beiden AF =0-Resonanzen des ?D3).-Terms jeweils abwech- 
selnd mit der Ag-Resonanz durch Variation der Hochfrequenz durch- 
fahren und auf einem Doppelschreiber zusammen mit Frequenzmarken 
von 100 kHz Abstand registriert. 


Um einen méglichst schnellen Wechsel zwischen Y- und Ag-Resonan- 
zen zu ermoglichen, ist der Ofen zur Erzeugung des Ag-Atomstrahles 
zusammen mit dem Yttrium-Ofen an einer gemeinsamen Platte hangend 
befestigt, die ohne Beeintrachtigung des Hochvakuums gedreht werden 
kann® (nihere Beschreibung bei FRICKE®), so daB beide Ofen nachein- 
ander reproduzierbar in SchuBstellung gebracht werden kénnen. Das 
Wechseln der Ofen dauerte nur wenige Sekunden. 


Um ebenfalls das zum Nachweis dienende Massenspektrometer rasch 
auf die andere Masse einstellen zu kénnen, wurde der Spannungsteiler, 
der die verschiedenen Potentiale der Ionenquelle hefert, doppelt gebaut. 
Beide Spannungsteiler waren standig mit den Spannungsquellen ver- 
bunden und wurden vor jeder Messung auf die beiden verschiedenen 
Massen einjustiert, so daB der Detektor innerhalb weniger Sekunden 
von Y*® auf Ag!®? ohne Nachjustierung umgeschaltet werden konnte. 


Nach dem in 1 ausfithrlich beschriebenen Verfahren wurden aus 114 
registrierten Ag- und Y-Resonanzen des ?)3),-Terms die in Tabelle 1 auf- 
gefiihrten 42 Frequenz-Tripel, bestehend aus rf (Y®, 2Dg)o), 1% (Y8, 2Ds/o) 
und y(Ag!”, 2S),,) bei jeweils gleichem Magnetfeld gewonnen. In Ta- 
belle 1 sind auBerdem die mit Hilfe eines graphischen Verfahrens ge- 
wonnenen jeweils zugehérigen Werte fiir A und U(Y 2D,).) sowie die 
aus den Ag-Frequenzen berechneten U(Ag ?S,/.)-Werte eingetragen. In 
der letzten Spalte ist der Quotient U(Y ?D,).)/U(Ag ?S,)2) und damit 
das Verhaltnis der g);-Faktoren g;(Y *Ds)9)/g7(Ag *Sy/0) aufgefiihrt. Es 
ergibt sich hieraus der folgende Mittelwert: 


sia ae es 4 
87 (AS *Sy/2) = Onde 


- 0,000003, 


wobei der angegebene Fehler der dreifache mittlere quadratische Fehler 
ist. 


5 Hin Lew: Phys. Rev. 91, 619 (1953). 
6 FRICKE, G.: Diss. Gottingen 1954. 
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In gleicher Weise wurden die AF = 0-Ubergiinge des *Dsjo-Terms bei 
etwa 475 GB gemessen. Es wurden hierbei 47 Yttrium- und Ag-Reso- 
nanzen registriert, woraus sich der folgende Wert ergab: 

Fae *Ds/2) 


g/(Ag?S,) 9999471 + 0,000016. 


Tabelle 1 
a a 


rc (¥™, *Daja}rg(¥%, Duis) (AB *Si2) | A(Y,*Dsj2) | U(Y¥,*Daje) | U(Ag, ?Siy2) ike ey 
———,,,,——— 
514, 505 | 570,768 | 913,716 | 57,208 | $41,202 | 1355, 731 | 0,399196 
490 iS 697 213 | 198 707 200 
478 748 | 688 Dey 177 696 188 
468 | 740 681 | 219 168 688 83 
463 | 731 673 215 161 678 81 
458 720) 652 209 | 154 652 83 
sy || 716 637 207 150 633 86 
449 713 623 210 145 616 88 
443 | 708 ay || 212 140 609 86 
438 707 O12) 216 137 602 86 
431 706 608 222 133 597 84 
422 | 705 Ge) | 230 Wey 567 89 
415 690 550 222 117 526 93 
408 | 681 530 220 109 501 95 
397 668 510 218 097 477 93 
390 659 496 216 089 459 93 
386 | 650 | 483 | Bid 083 443 93 
381 640 482 205 O75 | 442 87 
378 635 481 | 203 071 | 441 85 
3730 || 630 480 | 203 066 | 440 814 
368 625 466 203 (o\oy a 422 83 
363 | 621 450 | 204 057 | 403 85 
354 | 619 435 212 O51 384 86 
344 | 615 422 DAV, 044 | 368 86 
335 609 409 221 036 352 85 
331 603 398 219 O31 338 85 
325 | 597 386 | 219 025 324 85 
318 591 371 22.00) 019 305 86 
5228) 587 360 | 212 019 291 90 
326 582 352 202 019 281 93 
330 | 576 | 345 192 018 | 273 95 
316 570 23 7e | 200 008 | 263 90 
300 562 382 208 540,996 | 257 83 
288 | 568 | Sy | 227 | 992 251 82 
298 574 3235m)| 223 541, 000 246 89 
318 585 358 214 | 016 289 89 
330 | 592 | 379 | 209 026 | sh 88 
Ben 600 397 217 029 337 84 
330 608 | 425 225 033) 372 77 
331 618 447 235 039 399 73 
349 632 475 230M 054 433 74 
364 | 643 457 226 068 | 433 85 


Messungen der beiden AF = 0-Ubergange des ? Ds ig-Terms von Y und des 
AF = 0-Uberganges von Ag"? bei jeweils gleichem Magnetfeld (H etwa 485 GB) 
(nahere Erlauterung s. Text). Spalte 1 bis 6 in MHz, Spalte 7 dimensionslos. 
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Bei der Berechnung von U(Ag 2S,)2) wurde fiir den A-Faktor des Ag- 
Grundzustandes der von WESSEL und Hin Lew? angegebene Wert von 
—1712,56 MHz angenommen. Beriicksichtigt man den von WESSEL und 
Hin Lew genannten Fehler des A-Faktors (44 = +40 kHz), so sind 


Oo 


die fiir das Verhaltnis der g 
den ?D3).-Term etwa um einen Faktor § 
um einen Faktor 2 zu vergréBern. 


y-Faktoren angegebenen Fehlergrenzen fiir 


und fiir den ?D;.-Term etwa 


In Tabelle 2 sind noch einmal die MeBergebnisse aufgetihrt : 


Tabelle 2 
2Dy).-Term | 2D5).-Term 
gJ : 0,000003 | 0,000 016 
2 ee 2 rt 27. (@ ate 

gy (Ag, 2 Si 9) | 0,399187 + 0,000013 0,599471 + 0.000033 

: | . _,, 0,00009 | - _,, 0,000 15 

gy (Y)exp | 79927 = 6.000114 | 1,20026 = 6,00019 
g7(Y)* | 0,799542 + 0,000006 | 1,200458 +: 0,000005 


Zusammenstellung dey Mefergebnisse. Die oberen Fehlergrenzen gelten jeweils 
ohne Beriicksichtigung des Fehlers des A-Faktors von Ag!’, die unteren Fehler- 


grenzen mit Beriicksichtigung dieses Fehlers. 


Nahere Erlauterung im Text. 


Diskussion 


Mit Hilfe des g,-Faktors von Ag 
g(Ag) = 2,00224 4 


der von WESSEL und HIN Lew’? ebenfalls 
apparatur gemessen wurde, ergeben sich 
in Tabelle 2 angegebenen Werte. 

Fir die g,-Faktoren gilt bei Russel- 
hung: 


Lie 


+ 0,000 20, 

mit einer Atomstrahlresonanz- 
fiir die g;-Faktoren des Y die 
Saunders-Kopplung die Bezie- 


| 


1) L(L+ 1) S(S + 1) 


gig = 


4s} 


ul 


wobei g, und gs die 


O- 
5 
Mit gp =1 und go =? 


5 = 


aay 


2 Tea. 


Faktoren von Bahn und Spin des Elektrons sind. 
ergibt sich hieraus die bekannte Landésche Formel 


ste 9 sted hea) 


gy al oe elveoe 


aus der sich fiir die g;-Faktoren des ?D35/5- 


27(J +1) 


d 


und des ?D;).-Zustandes von Y 


die Werte 0,8 und 1,2 ergeben. Setzt man jedoch fiir g; den von Kuscu? 
u. Mitarb. gemessenen anomalen Spin-g-Faktor des freien Elektrons 


gs = 2(1,001 146 + 0,000012) 


* KoeEniG, S., A.G. PropELL and P. Kuscu: 
(1952). 


Phys. Rev. 83, 687 (1951); 88, 194 


Messung der Zeeman-g7-Faktoren der Yttrium-Grundzustande AIDE ieael ID), asf 
[2 5/2 


ein, so wird der g;-Faktor des ?D5).-Terms, bei dem Spin und Bahn des 
Elektrons antiparallel stehen, etwas kleiner, und beim 2D,).-Term mit 
paralleler Einstellung von Spin und Bahn etwas gréBer. Die genauen 
Werte sind in Tabelle 2 unter g,(Y)* angegeben. Innerhalb der Fehler- 
grenzen stimmen die gemessenen g,-Faktoren fast mit diesen ,,theoreti- 
schen* g,-Faktoren tiberein. 


Diese gute Ubereinstimmung der g,-Faktoren der beiden Terme mit 
den in der geschilderten Weise berechneten ,,theoretischen‘’ Werten ist 
ein starkes Argument dafiir, daB die Stérterme bei der Konfigurations- 
mischung nur Terme mit jeweils gleichem g,-Faktor sein kénnen, da 
eine Beimischung solcher Terme zwar die A-Faktoren andert, aber keinen 
EinfluB auf die g;-Faktoren hat. Da sich auBerdem nur Terme mit 
gleichem / und gleicher Paritat stéren kénnen und die g,-Faktoren 0,8 
und 1,2 bei Russel-Saunders-Kopplung und gleichen /-Werten nur bei 
2D-Termen auftreten (wenn man von !°H-Termen absieht, die beim Y 
nicht vorhanden sind), wird eine erhebliche Auswahl unter den méglichen 
Stérpartnern getroffen, so daB es nunmehr méglich erscheint, Rech- 
nungen tiber die Stérung der Grundzustande vorzunehmen. 


Herrn Professor Dr. H. KopFERMANN danke ich fiir sein stetes Interesse an 
der Arbeit, Herrn Dr. G. Fricke fiir die Uberlassung der ersten Arbeit an der von 
ihm und seiner Arbeitsgruppe gebauten Apparatur und ftir die fordernde und ver- 
standnisvolle Zusammenarbeit, sowie cand. phys. K. SCHLUPMANN fiir seine Mit- 
hilfe bei den Messungen. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft, dem Bundes- 
ministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft und der Heidelberger 
Akademie der Wissenschaften gilt mein Dank fiir finanzielle und apparative Unter- 
stutzung. 


Zeitschrift fiir Physik, 154, 238—263 (1959) 


Aus dem Institut fiir Experimentelle und Angewandte Physik der Universitat 
Tubingen 


Kornlose und héchstauflésende Fixierung 


von Ionen- und Elektronenbildern 
mittels lichtoptischer Interferenzfilter 


Von 
R. SPEIDEL : 


Mit 19 Figuren im Text, davon 2 farbigen 


(Eingegangen am 12. November 1958) 


Es wird ein neuartiges Verfahren zur kornlosen und héchstauflésenden Fixierung 
von Ionen- und Elektronenbildern mittels lichtoptischer Interferenzfilter mitgeteilt. 


Trifft ein Ionen- oder Elektronenstrahl die Oberflache eines im Vakuum von etwa 
104mm Hg befindlichen Festkérpers, so bildet sich an der Auftreffstelle infolge 
des Vorhandenseins von Ol- bzw. Fettmolekiilen im Restgas eine im wesentlichen 
aus Kohlenstoff-Atomen bestehende, vdllig strukturlose Schicht. Die Sichtbar- 
machung gelingt durch Einlagerung dieser auBerst diinnen Schichten als Di- 
elektrikumsstufen in ein lichtoptisches Interferenzlinienfilter. Durch geeignete 
Wahl der Brechzahl des Dielektrikums wird die durch die Einlagerung der C- 
Schicht hervorgerufene Farbverschiebung des Grundfilters auf ein Maximum ein- 
gestellt. 

Nach Bestimmung des Brechungsindex der C-Schicht zu m= 2,35 wird aus der 
gemessenen Farbverschiebung im Interferenzfilter mittels eines Spektralphoto- 
meters die Dicke berechnet. Bei einer Stromdichte von 1,4 - 10-7 Amp/cm? des 
40 kV-Lithium-Ionenstrahls und einem durch eine Oldiffusionspumpe ohne wasser- 
gekihltes Baffle erzeugten Vakuums von 5-10 4mm Hg betragt die Wachstums- 
geschwindigkeit der Schicht bei — 80° C 45 A/min. Sie vermindert sich bei Zimmer- 
temperatur auf 1 A/min, um dann bei +110° C gegen 0 zu gehen. Aus Ladungs- 
menge und Schichtdicke ergibt sich, daB bei Zimmertemperatur ein Ion im Mittel 
9 C-Atome an der Oberflache verankert. 

Die Wachstumsgeschwindigkeit der Schicht ist bei Verwendung von 40 kV Elek- 
tronenstrahlen um den Faktor 400 geringer. 

Trotzdem schon 3 A dicke C-Schichten eine deutliche Farbverschiebung hervor- 
rufen, bendtigt die Registrierung eines 50fach vergréBerten Lithium-Ionenbildes 
eine Belichtungszeit von 30 min. Zur Verkiirzung der Belichtungszeit wird die 
belichtete Interferenzfilterplatte in einer Hochvakuum-Bedampfungsanlage mit 
Zink bedampft. Durch die Entkernungswirkung der CH-Molekiile wird die Emp- 
findlichkeit der Platte um den Faktor 10 erhéht. 600- bzw. 200fache lichtoptische 
NachvergréBerungen von Ionen- bzw. Elektronenbildern demonstrieren die véllige 
Kornlosigkeit und die hohe Auflésung von mindestens 0,5 » der neuartigen Platte. 
Es gelingt z.B., das gesamte, 50fach vergréRerte Zwischenbild eines elektrostati- 
schen Elektronenmikroskops bei einer Belichtungszeit von 3 min zu registrieren. 


I. Einleitung und Problemstellung 
In der vorliegenden Arbeit werden die Entwicklung und die physi- 
kalischen Grundlagen eines neuartigen Verfahrens zur kornlosen Fixie- 
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rung von Ionen- und Elektronenbildern dargestellt. Unter ,,kornlos‘‘ 
verstehen wir, da Korn- und Auflésungsgrenze der Platte kleiner sind 
als die Auflésung des Lichtmikroskops, das zur Betrachtung verwendet 
wird. Das Korn mu8 daher unter 0,2 pu. liegen. 

Aus fritheren Arbeiten!-2 ist bekannt, daB sich an der Auftreffstelle 
eines Elektronen- oder Ionenstrahls eine Schicht auf der im Vakuum 
von etwa 10 4mm Hg befindlichen Oberflache bildet. Sie ist im wesent- 
lichen aus Kohlenstoff-Atomen aufgebaut. Wir wollen sie deshalb kurz 
C-Schicht nennen. Elektronenbeugungsaufnahmen haben gezeigt, daB 
die derart entstandenen Schichten amorph sind. Da die Schichtbildung 
an der Auftreffstelle des Elektronen- bzw. Ionenstrahls erfolgt, brauchen 
wir nur die C-Schicht sichtbar zu machen, um eine kornlose Platte zur 
Registrierung von Ionen- und Elektronenbildern zu haben. 

Die C-Schicht wird in ein lichtoptisches Interferenzlinienfilter ein- 
gelagert. Die Oberflache des Dielektrikums oder die der Silberschicht 
des noch nicht vervollstandigten Interferenzfilters werden dem Elek- 
tronen- bzw. Ionenbeschu8 ausgesetzt. Dadurch ergibt sich an den 
bestrahlten Stellen nach Vervollstandigung des Interferenzfilters eine 
Farbverschiebung nach langeren Wellen. Da das Wachstum der C- 
Schicht sehr gering ist, miissen die Interferenzfilter auf héchste Empfind- 
lichkeit gegeniiber Dickenanderungen eingestellt werden. Dies hat 
natiirlich zur Voraussetzung, da die Dielektrikumsschicht des Grund- 
filters (der unbelichteten Interferenzfilterplatte) gleichmaBig iiber den 
Bereich von 5cm x 5 cm aufgedampft ist. Durch Einlagerung von Zink 
an den unbestrahlten Stellen der Interferenzfilterplatte gelingt es, die 
Empfindlichkeit und den Kontrast zu steigern, da bestrahlte Stellen 
Zn abweisen. 

Das Auflésungsvermogen der in der Elektronenmikroskopie ge- 
brauchlichen Photoplatten wird durch das Korn und den Diffusionshof 
der Elektronen bestimmt. Die bei der Belichtung in die Photoschicht 
eindringenden Elektronen oder Ionen durchsetzen diese nicht gerad- 
linig, sondern werden an den Molekiilen der Schicht gestreut. Das hat 
zur Folge, daB z.B. an einer scharfen Schattengrenze die Elektronen 
auch Bromsilberkérner treffen, die ohne die Streuung in der Materie gar 
nicht erreicht worden waren. Die entwickelte Platte zeigt daher statt 
einer scharfen Grenze einen mehr oder weniger steilen Anstieg der 
Schwarzung. 

Bei dem geschilderten Aufnahmeverfahren ist die Diffusion der Ionen 
und Elektronen in der Platte auf das Auflésungsvermégen ohne EinfluB. 
Ein auf die Oberflache der Interferenzfilterplatte auftreffendes lon oder 
Elektron kann ein oder mehrere, vom Restgas herriihrende, adsorbierte 
2 STEWART, R.: Phys. Rev. 45, 488 (1934). 

2 MOLLENSTEDT, G., u. W. Husic: Optik 11, 528 (1954). 
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Fett- oder Olmolekiile chemisch an die Oberflache binden. Die Diffusion 
der Ionen oder Elektronen in der Schicht ist daher fiir das Bild ohne 
Bedeutung. 

Um das Auflésungsvermégen der beschriebenen Platten ausntitzen zu 
kénnen, miissen die Aufnahmen im Lichtmikroskop betrachtet werden. 
Das Verfahren liefert positive Bilder, da unbestrahlte Bereiche dunkler 
wiedergegeben werden als die Umgebung. 

Die Anwendungsméglichkeiten solch kornloser Registrierplatten in 
der Ionen- und Elektronenmikroskopie sind reichhaltig. Es soll z.B. 
eine Ubersichtsaufnahme fiir eine statistische Auswertung fiir einen 
Objektbereich von 0,5 mm x 0,5 mm gemacht werden. Die bendtigte 
GesamtvergréBerung betrage 5000fach. Da normale Photoplatten nur 
Sfach nachvergr6éBert werden kénnen, benétigen wir 100 Photoplatten 
vom Format 5 cm x 5 cm, um den Objektbereich festhalten zu kénnen. 
Bei einer kornlosen Platte geniigt eine 50fache elektronenoptische Ver- 
groBerung, so daB der zu untersuchende Bereich bequem auf eine Inter- 
ferenzfilterplatte von 5cm x 5 cm festgehalten werden kann. Da die 
Platte 100fache lichtoptische NachvergroBerung vertragt, gentigt eine 
Interferenzfilterplatte, um den gesamten Objektbereich zu registrieren. 
Ein weiterer Anwendungsbereich der Interferenzfilterplatte liegt in der 
Herstellung von Feinteilungen. Ein Netz kann z.B. elektronenoptisch 
verkleinert und auf einer Interferenzfilterplatte fixiert werden. Wir 
erhalten dadurch eine Feinteilung. Zur Herstellung von Skalen kénnen 
mit einer strichférmigen Elektronensonde Linien nebeneinander gedruckt 
werden. Durch nachtragliche Metallisierung der unbestrahlten Bereiche 
gelingt es, den Kontrast beliebig einzustellen. 


II. Aufbau der Hochvakuum-Bedampfungsanlage 


a) Hochvakuum-Pumpenaggregat. Als Hochvakuum-Pumpenaggre- 
gat ist ein Pumpstand vom Typ LAB 250 der Geradtebau-Anstalt 
Balzers, Fiirstentum Liechtenstein, eingebaut *. 


b) Verdampfungseinrichtung. Fiir die Belegung der Glasoberflachen 
stehen drei Verdampfungsquellen zur Verfiigung. Das Verdampfungsgut 
wird von Wolframschiffchen aufgenommen. Zur Stromversorgung der 
Schifichen dient ein Hochstromtransformator mit 1,2kVA, der vier 
verschiedene Ausgangsspannungen mit 1, 2, 4, 16 V und entsprechend 
abgestuften Ausgangsstromstarken besitzt. 


c) Reinigung der zu belegenden Flachen. Als Trager fiir die Inter- 
ferenzfilter werden Diaglaser vom Format 50 mm Xx 50 mm verwendet. 


* Tir freundliche Beratung beim Bau der Bedampfungsanlage danke ich Herrn 
Dr. M. AuwArtTeR und Herrn Dr. R. HaEFeR von der Geratebau-Anstalt Balzers 
im Fiirstentum Liechtenstein. 
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Die Vorreinigung der Glaser erfolgt mit Sidol. Dieses wird in Alkohol 
abgespiilt und die Glasplatten anschlieBend mit einem entfetteten Leder 
trocken gerieben. Als gereinigt kann eine Glasplatte frithestens dann 
bezeichnet werden, wenn sich beim Anhauchen nicht mehr der diffus 
reflektierende Wasserniederschlag bildet, sondern wegen der Benetz- 
barkeit reinen Glases durch Wasser eine gleichmaBig erscheinende Haut 
zu sehen ist. 


Nach dieser Vorreinigung wird vor der Bedampfung der Glasober- 
flache in der Glocke noch eine ,,elektrische Reinigung“‘ vorgenommen. 
In einer H,- bzw. O,-Atmosphiare wird bei einem Druck von 10°? mm Hg 


70 1§ 2oMin 
Fig. 1. Schichtwachstum in der Glimmentladung bei 5 kVef-Spannung und 50mA Glimmstrom 


eine Glimmentladung gebrannt. Die Effektivspannung an der Glimm- 
elektrode betragt 5 kV, der Glimmstrom 50 mA. Die Stromversorgung 
erfolgt durch einen Hochspannungstransformator mit Einweggleich- 
richtung. Die Glimmelektrode wird positiv geschaltet, so daB die Elek- 
tronen und negativen Ionen auf die Oberflache des Glases auftreffen. 
Als Glimmelektrode wurde Aluminium verwendet, um eine modglichst 
geringe Kathodenzerstaubung zu erhalten. Die auftreffenden Ionen 
beseitigen die auf der Glasoberflache adsorbierten Wassermolekiile und 
befestigen dafiir Kohlenwasserstoff-Polymerisate. Die Dicke dieser 
Schicht als Funktion von der Zeit wurde nach dem im nachsten Kapitel 
beschriebenen Verfahren bestimmt (Fig. 1). Die C-Schicht wird dabei 
in ein Interferenzfilter eingelagert und aus der Farbverschiebung die 
Dicke der Schicht bestimmt. Da8 die Dickenzunahme der Schicht bei 
grOBeren Glimmzeiten abnimmt, ist auf eine starke Erwarmung des 
Objektes zuriickzufiithren, was eine Verminderung der Wachstums- 
geschwindigkeit zur Folge hat. Der gestrichelte Teil der Kurve kann 
durch das Nachweisverfahren der C-Schicht mittels stehender Licht- 
wellen ermittelt werden*. Diese Polymerisat-Schicht haftet sehr gut 


3 MOLLENSTEDT, G., R. SPEIDEL u. W. Kocu: Z. Physik 149, 377 (1957). 


242 R. SPEIDEL: 


auf der Glasoberfliche, und das Metall, welches auf die C-Schicht auf- 
gedampft wird, haftet nunmehr ebenfalls sehr gut auf seiner Unterlage. 
Man ist damit in der Lage, Metallschichten praktisch wischfest auf einen 
Glastrager aufzudampfen. 

Um die so erhaltenen Aufdampfschichten zu schiitzen, werden sie mit 
einem Diapositiv-Glaschen abgekittet. 


III. Sichtbarmachung diinner C-Schichten 
durch Interferenzlinienfilter 


In dem folgenden Abschnitt wird die Sichtbarmachung diinnster 
C-Schichten durch Einlagerung in ein Interferenzlinienfilter untersucht. 
M. AuwArTerR, R. HAEFER und P. RHEINBERGER® haben diese Methode 
zur Dickenbestimmung von Dielektrika entwickelt und in der Praxis 
beniitzt. Dieses Verfahren eignet sich sehr gut zum Nachweis diinnster 
C-Schichten. Dabei wird die Absorption wegen der geringen Dicke der 
verwendeten C-Schichten in erster Naherung vernachlassigt. 


a) Wirkungsweise der Interferenzlinienfilter. Die Eigenschaft der von 
W. GEFFCKEN® zuerst beschriebenen Interferenzmonochromatfilter be- 
steht in der Aussonderung 

====5- schmaler Wellenlangenberei- 
che. Im einfachsten Fall sind 

| diese Filter aus zwei teil- 
durchlassigen Spiegelschich- 

| ten und einer dazwischen- 
liegenden Distanzschicht auf- 

1 I gebaut (Fig. 2). Eine Welle’ 
NUN: lauft in das Interferenzfilter 
; ein (Wellenberg ausgezogen, 
Wellental gestrichelt). An 
den teildurchlassigen Spiegel- 
schichten erhalt man Mehr- 


' 
| 
| 
| 
' 


Li 


' fachreflexionen, die in der 
Fig. 2. Schematischer Aufbau und Wirkungsweise eines Zeichnung seitlich ausein- 
Interferenzlinienfilters andergezogen sind. Die Dicke 


der Distanzschicht ist gerade 
so eingestellt, daB sie gleich der halben Wellenlange ist. Der Phasensprung 
bei der Reflexion soll vorerst unberiicksichtigt bleiben. Die aus dem Filter 
austretenden Teilwellen sind alle in Phase, d.h. sie verstarken sich gegen- 
seitig. Auf der rechten Seite der Zeichnung lauft eine Welle 4 +A A in 


: ‘ AuwARTER, M.: Ergebnisse der Hochvakuumtechnik und der Physik diinner 
Schichten, S.22. Stuttgart: Wiss. Verlagsgesellschaft 1957. 
° GEFFCKEN, W.: Angew. Chem. Ausg. A 1, 1—28 (1948). 
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dasselbe Interferenzfilter ein. Die aus dem Filter austretenden Teilwellen 
haben dann eine Phasenverschiebung gegeneinander, sie schwachen sich 
also gegenseitig. Es wird die erste Teilwelle von der dritten und die zweite 
Teilwele von der fiinften geschwacht. Erhéht man das Reflexions- 
vermoégen der Spiegelschichten, so werden die austretenden Teilwellen 
in ihrer Intensitat untereinander vergleichbar, d.h. die gegenseitige 
Schwachung wird starker. Wir erhalten also ein immer schmaler 
werdendes Wellenband, das vom Filter durchgelassen wird. 

Um die Durchlassigkeit eines Filters als Funktion der Wellenlainge 
zu erhalten, hat man unter Beriicksichtigung der Phasenverhiltnisse 
‘uber die Partialamplituden der austretenden Teilwellen zu summieren 
und erhalt damit die Formel vom Airy-Typ: 


| 
| 


| a a ae he ton es 4 

| (Sy) 2a 4yesim~ uae = 6| . 
\ Al 

Dabei bedeutet: 7 die Durchlassigkeit des Filters fiir die betrachtete 

‘Wellenlange 4, ¢ die Durchlassigkeit und 7 das Reflexionsvermégen der 

teildurchlassigen Schicht, von der Dielektrikumsseite her gemessen, und 

6 der Phasensprung, der bei dieser Reflexion auftritt. D und my sind die 


Dicke und der Brechungsindex der Distanzschicht. 


Fiir cmon = — 4) =0 erhalt man die Maxima 7), der Trans- 
mission: en 
{2 
J Be ae io r)2 (2) 


und mit a+y7+/=1 erhalt man, wenn a das Absorptionsvermégen der 
teildurchlassigen Schicht bedeutet. 


{2 
ib => (ato? (3) 


ifiir a =0 wird 7,,=1. 

Wie aus den Gln. (2) und (3) zu erkennen ist, muB als teildurchlassige 
Spiegelschicht ein Metall von hohem Reflexionsvermégen 7 und méglichst 
geringem Absorptionsvermégen a gewahlt werden. Von allen Metallen 
werden diese beiden Bedingungen von aufgedampftem Silber am besten 
erfiillt. Es gelingt z.B., Ag-Schichten mit den Werten 7 =0,94, ¢=0,04 
und a =0,05 herzustellen. 

Ein Maximum der Transmission des Filters liegt vor, wenn das Argu- 
ment des sin: 


ee (4) 
list. Dabei ist: 
a cy a (5) 
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und es bedeutet: »’ der Brechungsindex, k der Absorptionskoeffizient 
der Ag-Schicht. Nach den Werten von G. Hass® und R. KRETZMANN® 
kann 6 =/(A) berechnet werden. 

Wir haben es je nach dem in Gl. (4) rechts verwendeten Wert mit der 
nullten, ersten oder zweiten Ordnung der Interferenz zu tun. Bei einem 
Filter nullter Ordnung z. B. wird also das Nacheilen der Welle infolge des 
Laufweges durch das Voreilen infolge des Phasensprunges 20 gerade 
kompensiert. Die in der Fig. 2 links aus dem Filter austretenden Teil- 
wellen haben also alle den Gangunterschied 0. Da nun der Phasen- 
sprung 6< 180° ist, muB die optische Dicke fiir ein Filter nullter Ordnung 
kleiner 4/2 sein, was aus Gl. (4) leicht abzulesen ist. 


b) Farbverschiebung der Interferenzlinienfilter durch eingelagerte 
Schichten. Die Sichtbarmachung und Messung diinner Dielektrikums- 
schichten durch Einlagerung in ein Interferenzlinienfilter wurde erstmals 


Fig. 3a u. b. Einlagerung einer Schicht in ein Interferenzlinienfilter. a Aufgesetzte Stufe; b eingebettete 
Stufe 


von M. AUWARTER? u. Mitarb. gezeigt. Fiir die Berechnung der Schicht- 
dicke des Dielektrikums aus der Farbverschiebung hat man grundsatzlich 
zwei Moglichkeiten der Einlagerung der Schicht in das Interferenzfilter: 
Die Schicht kann auf das Dielektrikum des Grundfilters aufgesetzt 
werden (Fig. 3a) oder symmetrisch in das Dielektrikum eingebettet 
werden (Fig. 3b). Je nachdem, ob nun der Brechungsindex m der Schicht 
groBer, gleich oder kleiner als der Brechungsindex 7, des Grundfilters ist, 
hat man folgende Falle zu unterscheiden: 


Aufgesetzte Stufe: 1a: %=M%y,) ADI Myer A Cr Wem, 
Eingebettéte Stulé: 2a nS n,, = ebay 
Da wir es in den folgenden Versuchen immer mit C-Schichten zu tun 


haben, deren Brechungsindex (die Bestimmungsmethode wird spater 
gezeigt) mit m,=2,35 gréBer oder gleich dem des Dielektrikums des 


6 Hass, G.: Optik 1, 8 (1944). 
7 KRETZMANN, R.: Ann. d. Phys. 37, 303 (1940). 
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Grundfilters ist, braucht der Fall »<, (1c, 2b) nicht weiter untersucht 
zu werden. Wir kénnen uns also auf die Falle 1a, 1b und 2a beschrinken. 


La) Aufgesetzte Stufe n =n,. Es soll nun auf ein Grundfilter, dessen 
optische Dicke mod, ist, eine Stufe vom gleichen Brechungsindex auf- 
gesetzt werden. Die Frage ist, welche Farbverschiebung 4A erhalt man 
fiir eine Stufe der optischen Dicke m)d? Wir gehen dabei am besten 
von der Maximumbedingung der Transmission aus [Gl. (4)] und berech- 
nen die Farbverschiebung 4A fiir ein Filter nullter Ordnung. 


Durch Differentiation erhalt man: 
Aid) = (8 +474) 44. (6) 
27 


Je kleiner der Wert in der Klammer, um so gr6éBer wird also die Farb- 
verschiebung 4A fiir eine Anderung der optischen Dicke A (nd). 

Als Beispiel soll die Farbverschiebung eines Filters nullter Ordnung, 
dessen Transmissionsmaximum bei 5000 A liegt, berechnet werden. Als 


| Dielektrikum wird ThF, verwendet mit dem Brechungsindex n)=1,5. 


Man erhalt: 
2 =O0A0A 2; 


d.h. also, um bei einem Filter nullter Ordnung im blauen Spektralgebiet 
eine Farbverschiebung 4 4 = 10 A zu erhalten, muB eine Stufe vond =4A 
aufgesetzt werden. 


Ganz analog zu diesem Fall soll die Farbverschiebung fiir ein Filter 
erster Ordnung untersucht werden. Durch Differentiation erhalt man: 


A(tipd) =A (aw +0455) Ad. (7) 


Ein Vergleich mit Gl. (6) laBt deutlich erkennen, daB hier der Ausdruck 
in der Klammer um den Faktor a gr6Ber geworden ist, die Farbverschie- 
bung demnach also kleiner. Zur Sichtbarmachung diinnster Schichten 
werden wir also fernerhin nur Filter nullter Ordnung verwenden. 


1b) Aufgesetzte Stufen> my. Fiir das Transmissionsmaximum einer 
aufgesetzten Stufe, deren Brechungsindex m gréBer ist als der des Grund- 
filters m,, erhalt man nach den theoretischen Uberlegungen von R. HAE- 
FER® eine erweiterte Formel vom Airy-Typ. Daraus ergibt sich fiir 
Filter nullter Ordnung folgende Bedingung fiir das Transmissions- 
maximum: 


ae (md) +4) 


' (6+06' +9) =0. (8) 


8 HaEFeR, R.: Ergebnisse der Hochvakuumtechnik und der Physik dinner 
Schichten, S. 123. Stuttgart: Wiss. Verlagsgesellschaft 1957. 
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Dabei bedeutet: 


A die von der Stufe durchgelassene Wellenlange, 

Mydy die optische Dicke des Grundfilters, 

nad die optische Dicke der Stufe, 

0) Phasensprung an Silber gegen Mp, 

6’ Phasensprung an Silber gegen 1, 

g _ beriicksichtigt die Grenzflache zwischen Grundfilter und Stufe. 


Die GréBe m errechnet man aus: 


—o(1+/7) sin (42 70" - 6) ++ 07 Vr sin 2 (22500 - 6) 
tgp =— oor See hy 
Vr —e(1 +7) cos (t2e0%o — 6| + er cos 2 [Sees _ 6] 
wobei 0 = ae ist. Das Reflexionsvermégen 7 der Ag-Belegung muB 
No q 


von 7”, her gemessen werden und wird am besten aus Halbwertsbreite 
und Lage des Durchlassigkeitsmaximum des Grundfilters bestimmt. 


Als Beispiel soll die Farbverschiebung 4A berechnet werden, die 
man erhalt, wenn auf dasselbe Grundfilter wie in 1a) eine C-Schicht auf- 
gesetzt wird (Am = 5000 A). Fiir eine aufgesetzte C-Stufe erhalt man 
den Wert: 

@=0,5142. 


Um also auf ein Grundfilter aus ThF,, dessen Filterschwerpunkt bei 
An = 5000 A liegt, eine Farbverschiebung von 44 =10 A hervorzurufen, 
muB eine C-Stufe von d=5,1 A aufgesetzt werden. d/AA ist kein kon- 
stanter Wert, sondern hangt von der optischen Dicke des Grundfilters 
und von der Héhe der C-Stufe ab. Der errechnete Wert gilt daher nur 
fiir die angegebenen Daten. 


Es soll noch die Abhangigkeit der Farbverschiebung von der Héhe der 
Stufe fiir ein Grundfilter, dessen Dielektrikum aus ZnS besteht, unter- 
sucht werden. Fiir aufgedampfte ZnS-Schichten hat man nach J.L. 
Roop® den Brechungsindex  =2,22 einzusetzen. Die anderen Werte 
des Grundfilters sollen wie bei den vorhergehenden Beispielen beibe- 
halten werden. Fiir die aufgesetzte C-Schicht erhalt man hier: 


d =0,22AA, 


d.h. um eine Farbverschiebung 42=10A im Interferenzfilter zu er- 
halten, mu8 eine C-Stufe von d=2,2A aufgesetzt werden. 


® Roop, I.L.: J. Opt. Soc. Amer. 41, 201 (19514). 
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| Aus diesen beiden betrachteten Beispielen erhalt man das Ergebnis, 
| daB fiir eine aufgesetzte C-Stufe die erhaltene Farbverschiebung um so 
) groBer wird, je weniger der Brechungsindex des Grundfilters sich von 
) dem der C-Stufe unterscheidet. 
2a) Evngebettete Stufe n> ny. Fiir eine nach Fig. 5b in das Inter- 
j ferenzfilter eingelagerte Stufe erhalt man wieder, nach der Theorie von 
_R. HAeErer’, eine entsprechend erweiterte Formel vom Airy-Typ. Dabei 
| ist die Stufe genau symmetrisch in das Dielektrikum eingelagert. 
Die Rechnung ergibt fiir eine in ThF, als Dielektrikum eingelagerte 
C-Schicht, wenn die Lage des Durchlassigkeitsmaximums wie in den 
vorigen Beispielen beibehalten wird (Am —=5000 A): 


d@=0,15AA4, 


d.h. um eine Farbverschiebung 44=10A zu erhalten, muB eine 
C-Schicht von d=1,5 A in das Interferenzfilter eingelagert werden. 


Aus diesen Beispielen ist klar zu ersehen, daB die symmetrische Ein- 
lagerung der C-Schicht in ein Interferenzfilter die gr6Bte Farbverschie- 
bung ergibt. Dennoch kénnen wir die symmetrische Einlagerung der 
C-Schicht zur kornlosen Fixierung von lonenbildern nicht verwenden, 
da eine adsorbierte Wasserhaut auf dem verwendeten Dielektrikum nicht 
| mehr entfernt werden kann. Es bleibt daher nur die Méglichkeit, die 
_ C-Stufe aufzusetzen. 


c) Maximale Kontrastempfindlichkeit des Auges. In dem folgenden 
Abschnitt wird geklart, in welchen Spektralbereich das Grundfilter 
- gelegt werden muB, um eine méglichst geringe Farbverschiebung AA 
mit dem Auge noch wahrnehmen zu kénnen. Wie aus der Physiologie 
des menschlichen Auges hervorgeht, vermag ein normales Auge etwa 
130 Spektralfarben zu unterscheiden. Dies wiirde bedeuten, daB zwei 

Spektralfarben etwa 25 A auseinander liegen miissen, damit sie auf 

Grund ihres Farbtones noch zu unterscheiden sind. Dagegen empfindet 
das Auge zwei aneinandergrenzende Spektralfarben, die sich in ihrer 

Wellenlainge nur wenig unterscheiden (4 4 =10 A) und gleiche Intensitat 
haben, auf Grund der spektralen Empfindlichkeit des Auges als ver- 
—schieden hell. Dies soll an einem gekreuzten Stufenfilter deutlich ge- 
macht werden. 


In Fig. 4 ist die spektrale Empfindlichkeitskurve des Auges bet 
-Tagessehen wiedergegeben. Die Empfindlichkeit des Auges steigt im 
blauen Spektralgebiet, durchlauft im griinen ein Maximum und fallt im 
roten Spektralbereich wieder ab. Betrachtet man also ein kontinuier- 
liches Spektrum gleicher Intensitit fiir alle Wellenlangen, so erscheint 
dem Auge die Spektralfarbe griin heller als blau und rot. 
Z. Physik. Bd, 154 17a 
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1s ein gekreuztes Stufenfilter her. 


In Fig. 5 wird der 


schematische Aufbau gezeigt. Auf eine teildurchlassige Ag-Schicht wird 
eine gleichmaBige Dielcktrikumsschicht aufgedampft, mit einer optischen 


Dicke von etwa 150 A (ge- 


frills a Lessin of aloe | strichelt gezeichnet). In Rich- 

<i; viiwaioal Eel | Lot lo hadda a ae tung a dampfen wir grobe 
Aes ea ‘ | | Dielektrikumsstufen auf von 
Ae Tol sial | 1 | 100 A optischer Dicke. In 
Alar | |_| | Richtung } legen wir dariiber 
aN _ | | feine Dielektrikumsstufen von 
et | | || 3 bis 5 A Héhe. Als AbschluB 
_ b | | es 4 wird die zweite teildurchlassige 
7 | os |  Ag-Schicht dartibergedampft. 
2\ pet ta In Richtung a haben wir ein 
10 | = aes) blaues, griines, gelbes und ro- 
— : }—1y— > tes Interferenzfilter. In Rich- 
L--;—— = | it ‘ — pian Ta tung) erhalten wir eine Farb- 

A Nae He = verschiebung durch die feinen 
ota et ie Stufen, um AAx~10A nach 

a =a ALE Foon. 4. Vangeren Wellen hin. Erinnern 


wir uns an die spektrale Emp- 
findlichkeitskurve des Auges, 
so stellen wir fest, daB eine Verschiebung des Durchlassigkeitsmaximum 
nach langeren Wellen im blauen Spektralbereich (400 bis 500 my) von 
dem Auge als Erhohung der 
Intensitat empfunden wird, da 
in diesem Bereich die Empfind- 
lichkeitskurve stark ansteigt. 
Dies ist auf dem Stufenfilter 
auch deutlich zu beobachten 
In Richtung 6 erkennt man 
im blauen  Spektralbereich 
jede Stufe heller gegeniiber det 
vorhergehenden. Bei 555 muy 
hat die Empfindlichkeitskurve 
ihr Maximum, d.h. dort ver- 
schwinden die Dielektrikums: 
stufen im Interferenzfilter. Im 
roten Spektralbereich fallt dagegen die Empfindlichkeitskurve de: 
Auges. In Richtung } sehen wir daher jede Stufe dunkler werden gegen: 
iiber der vorhergehenden. Aus der gestrichelten Kurve (Fig. 4) kénner 
wir die groBte Empfindlichkeitsanderung ablesen. Sie liegt bei 505 mp 
und 605 mu. Eine Farbverschiebung im Interferenzfilter von 44 —10 A 


Fig. 4. Spektrale Empfindlichkeit des Auges bei Tagessehen 


Fig. 5. Modell eines gekreuzten Stufenfilters 
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kann in diesen beiden Bereichen noch deutlich wahrgenommen werden. 
Die relative Empfindlichkeitsanderung des Auges betrigt fiir diese Farb- 
verschiebung im blauen Spektralbereich 2,0% und im roten Spektral- 
bereich 1,5%. 

Es bleibt zu untersuchen, bei welchem Durchlassigkeitsgrad des Filters 
Dielektrikumsstufen von 3 A Héhe am deutlichsten zu erkennen sind. 
‘Zu diesem Zweck werden sechs Interferenzfilter mit demselben Filter- 
\schwerpunkt und den Transmissionswerten 32%, 20%, 11%, 5%, 3%, 
1,5% nebeneinander gelegt. Senkrecht dazu sind Dielektrikumsstufen 
von 3 A Héhe eingelagert. Man erkennt aus den hergestellten Filtern, 
daB bei einem Durchliassigkeitswert von 5,0% und den darunterliegenden 
Werten sich die Stufen deutlich unterscheiden. 

Aus diesen Untersuchungen erhalten wir das Ergebnis: Um Dielek- 
trikumsstufen von 3 A Hohe deutlich sichtbar machen Zu k6nnen, miis- 
sen die Grundfilter entweder in den blauen oder roten Spektralbereich 
-gelegt werden, keinesfalls aber nach griin. Die Durchlassigkeit der Filter 
soll 5,0% nicht iiberschreiten. 


IV. Messungen an den durch IonenbeschufB gebildeten C-Schichten 


Nach den in Abschn. III angegebenen Formeln kann die Dicke einer 
C-Schicht durch Einlagerung in ein Interferenzlinienfilter aus der Farb- 
verschiebung bestimmt werden. Voraussetzung datiir ist, daB der Bre- 
chungsindex , der C-Schicht bekannt ist. Der Brechungsindex n, 
wird zur Sicherheit nach zwei verschiedenen Verfahren bestimmt. Es 
wird dann die Wachstumsgeschwindigkeit der Schicht auf der Inter- 
ferenzfilterplatte in Abhangigkeit von der Temperatur gemessen. Ferner 
wird der EinfluB eines Kiihlfingers auf das Schichtwachstum festgestellt. 


a) Bestimmung des Brechungsindex n, der C-Schicht. Der Brechungs- 
index m, der C-Schicht wird direkt mit Hilfe von Interferenzfiltern be- 
stimmt, welche als Dielektrikum Kohlenstoff eingelagert haben. Fir 
ein Filter nullter Ordnung gilt: 


2nd ir) (10) 
A 
wobeli 
n 2. 
= —_——_—-- 14 
tee nz — n’* — Ay 


ist. Da der Phasensprung 6 eine Funktion von , und A ist, erhalt man das 
Ergebnis am besten durch graphische Lésung. In Fig. 6 ist 6 als Funk- 
tion von n fiir verschiedene Wellenlangen A aufgetragen. Die gewonnenen 
Werte wurden aus Gl. (11) errechnet. In Gl. (10) wird d durch Vielstrahl- 
interferenzen nach ToLansky und A im Spektralphotometer gemessen. 
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Man erhalt damit 6—=const xm,, also eine Geradengleichung. Der 
Schnittpunkt der Geraden mit 0 =/(m) ergibt den gesuchten Brechungs- 
index , der C-Schicht. 

Der Aufbau der C-Schicht geschieht durch BeschuB einer im Vakuum 
befindlichen Oberflache? durch Sauerstoff- und Stickstoff-Ionen. Die 
zum Schichtwachstum benodtigten Kohlenwasserstoffe stammen aus dem 
Restgas der Hochvakuumapparatur und werden hauptsachlich von der 


6 A=600™ 
Ae | 


400 MIL 


| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 


| 
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Fig. 6. Bestimmung des Brechungsindex m, der C-Schicht (Graphische Lésung). Der Phasensprung 6 ist 
gegen Silber berechnet 


Oldiffusionspumpe nachgeliefert. Die Umwandlung der organischen 
Substanz, aus welcher der Niederschlag gebildet wird, geht auf der 
Oberflache des Objektes vor sich und nicht im Dampf. Untersuchungen 
von E. ENNos!’ haben gezeigt, daB der Niederschlag auch durch Wech- 
selwirkung eines Elektronenstrahls mit organischen Molekiilen auf der 
Oberflache gebildet wird, daB diese Molekiile aus dem Restgas stammen 
und auch von dort nachgeliefert werden. Als Ionenquelle wurde eine 
von C. HAILER!™ angegebene Bauart verwendet, die durch den kurzen 
Abstand zwischen Kathode (Blende) und Anode einen konzentrierten 
Ionenstrahl hefert. Als Gas fiir die Entladung wurde Luft eingelassen. 
Der Gasstrom konnte durch ein Nadelventil geregelt werden. 


Um die beiden GréBen d und J in GI. (40) an der gleichen Interferenz- 
filterplatte messen zu k6nnen, wurde in den Ionenstrahl ein Gitter nach 
Fig. 7a gebracht. Auf einer Glasplatte mit einem teildurchlassigen Ag- 
Belag wachst an den vom Ionenstrahl getroffenen Stellen die C-Schicht 
auf. Durch den vorgegebenen Stegabstand des Gitters erhalten wir 3 mm 
breite C-Streifen in 3 mm Abstand voneinander. Nach dem BeschuB 
wird eine zweite teildurchlassige Ag-Schicht iiber die gesamte Ober- 


TENNOS, Dna Brite ppl Pbyse 4yet01( 11053) 
1. HAILER, C.: Wiss. Verdff. Siemens-Werk 17, 115 (1938). 
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flache aufgedampft (Fig. 7b). Die Dicke d der eingelagerten C-Schicht 
wird mit dem Vielstrahl-Interferometer nach ToLANSky!? bestimmt. An 
den beschossenen Stellen haben wir ein Interferenzfilter. Die Lage des 
Filterschwerpunktes 4,, wird am Spektralphotometer gemessen. Wegen 
der Inhomogenitat des Ionenstrahls (die Ionenstromdichte nimmt nach 
dem Rand ab) werden benachbarte Kohlenstoffstreifen nicht dieselbe 
Hohe haben, es muB deshalb an der Stelle, wo i,, bestimmt wurde, auch d 
gemessen werden. Man erhalt aus diesen Messungen einen mittleren 
Brechungsindex der C-Schicht von 


MW, =2,35 —1,5%. 


Eine Abhangigkeit der Brechzahl von der Dicke der Schicht konnte nicht 
festgestellt werden. 
Um einen eventuellen Fehler bei der Bestimmung von , nach diesem 


_ Verfahren auszuschalten, wurde der gewonnene Wert durch die Einbet- 


Tonenstrohl 


==) a = I Oer 


_ — & Sthitht 
ot i te Ag- Schitht = 
QL IIE 2 ify Ye p 
a os b 


Fig. 7. Kohlenstoff-Filter zur Bestimmung von d und A 


tungsmethode nachgepriift. Eine auf eine NaCl-Spaltflache aufgeschos- 
sene C-Schicht wurde abgelést und in Schwefel eingebettet. Der Bre- 
chungsindex von Schwefel betragt ms =2,00. Aus der Wanderung der 


 Beckeschen Linien erkennt man, daB der Brechungsindex der C-Haut- 


chen gréBer ist als der von Schwefel. Ein anderes Hautchen bettet man 


in Selen ein. Der Brechungsindex von Selen betragt ms, = 2,70. Hier 


stellt man fest, daB ,<mg, ist. Durch Mischen von Selen und Schwefel 
laBt sich jede gewiinschte Brechzahl zwischen 2,00 und 2,70 einstellen. 
Die Werte der Mischung lassen sich in erster Naherung durch lineare 
Interpolation aus den beiden Mischungspartnern gewinnen. Auf diesem 
Wege kann gezeigt werden, da der Brechungsindex der C-Schicht 
2,3 <",< 2,4 sein muB. Das Ergebnis des ersten Verfahrens wird da- 
durch bestatigt. 


12 ToLanskyY, S.: Multiple-Beam Interferometry. Oxford 1948, 
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b) Wachstumsgeschwindigkeit der C-Schicht in Abhangigkeit von der 
Temperatur. Nachdem der Brechungsindex der C-Schicht bekannt ist, 
kann nach den Gleichungen in Kap. IIIb aus der Farbverschiebung im 
Interferenzfilter die Dicke der eingelagerten Schicht berechnet werden. 
Weiter geht aus den durchgerechneten Beispielen hervor, daB wir, um 
eine méglichst groBe Farbverschiebung zu erhalten, die C-Schicht in 
das Dielektrikum einbetten miis- 
sen. Da jedoch durch den 
°*0kKV  TonenbeschuB das Dielektrikum 
teilweise abgebaut und ver- 
andert wird, lassen wir die 
Niederschlagsschicht direkt auf 
Beleuchrungsblenge—| die teildurchlassige Ag-Schicht 
aufwachsen. 


lonenquelle = — 


Zur Bestimmung der Wachs- 


Dyekt = =—— a ae ae ee: z 
Objektiv-Linse — ase) tumsgeschwindigkeit der C- 
henje. === ae Schicht wurde der in Fig. 8 
Foradoy-Becher —— = wiedergegebene Aufbau verwen- 
ay det. Die Ionen erhalten wir aus 
+ einer thermischen Ionenquelle. 
Ablenkplatten is Als ionenemittierende Substanz 
wird die Verbindung Li,0 + 


Al,O, + 2 SiO, verwendet!*. Das 
Strahlerzeugungssystem leuch- 
tet das Objekt gleichmaBig aus. 

In der Objektebene soll vor- 
leuchtsthiim =——| === a erst nur eine Blende aufgestellt 
Fhotoplotte ———| SSS werden. Die clokivoca eam 
Fig. 8. Schematischer Aufbau des Ionenmikroskops Obj ektivlinse bildet die Obj ekt- 

ebene auf den Leuchtschirm ab. 
Dicht unterhalb der Objektivlinse kann ein Faraday-Becher in den 
Strahl geschwenkt werden, um den Ionenstrom zu messen. Der in der 
GréBenordnung von 107 Amp liegende Ionenstrom erzeugt an einem 
Hochohmwiderstand einen Spannungsabfall, der mit einem Réhren- 
voltmeter gemessen wird. An Stelle der Photoplatte wird die Inter- 
ferenzfilterplatte gelegt, auf welche die C-Schicht aufwachsen soll. Um 
die neutralen Li-Atome von den Ionen zu trennen, wird an ein elektro- 
statisches Ablenksystem eine Spannung von etwa 1 kV gelegt. Es ist 
somit méglich, vier MeBpunkte auf eine Interferenzfilterplatte zu 
drucken. Der Trager der Interferenzfilterplatte kann durch eine Kiihl- 
einrichtung und eine Heizung auf jede gewiinschte Temperatur von 


18 COUCHET, G.: Ann. d. Phys. 9, 734 (1954) 
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— 100° C bis + 300° C gebracht werden. Die Temperatur der Glasplatte 
wird dabei iiber ein Thermoelement kontrolliert. 


Die Glasplatte mit einer teildurchlassigen Ag-Schicht wird in das 
Ionenmikroskop gebracht, die Apparatur auf einen Druck von 5 -10-4mm 
Hg ausgepumpt. Vor der Belichtung wird die Interferenzfilterplatte 
bereits 15 min auf der gewiinschten Temperatur gehalten. Sodann wird 
der Ionenstrom auf 10-7 Amp eingestellt (Faraday-Becher). Die Energie 
der Lithium-Ionen betragt 36 keV. Zur Belichtung wird der Leucht- 
schirm hochgeklappt. Um bei hohen Temperaturen noch zu meBbaren 
Schichtdicken zu kommen, wurde eine Belichtungszeit von 10 min ge- 
wahlt. Nach dieser Zeit wird nochmals der Ionenstrom gemessen. Bevor 
die Interferenzfilterplatte ausgeschleust wird, muB sie wieder auf 
Zimmertemperatur gebracht werden, um bei den Tieftemperatur- 
messungen eine Vereisung der Platte durch kondensierende Luftfeuchtig- 
keit zu verhindern. AnschlieBend wird in der Bedampfungsanlage das 
Filter vervollstandigt. Die Farbverschiebung wird im Spektralphoto- 
meter vermessen und daraus die Dicke der aufgewachsenen Schicht aus 
den Gleichungen in Kap. III berechnet. 


In Fig. 9 ist der Einflu8 der Temperatur der Unterlage durch die 
Farbverschiebung demonstriert. Die C-Schichten sind dabei in a) bei 
etwa — 50° C, b) — 60° C, c) — 70° C und d) — 80° C aufgewachsen. Aus 
den gemessenen Farbverschiebungen ergeben sich die Dicken der auf- 
gewachsenen Schichten a) 250 A, b) 300 A, c) 370 A und d) 450A. In der 
- Mitte der Aufnahme haben wir die Niederschlagsbildung durch neutrale 
Teilchen. Wie Vergr6Berungen der Aufnahmen erkennen lassen, ist die 
C-Schicht an den beschossenen Stellen nicht homogen aufgewachsen. 
Betrachtet man eine Stelle im Lichtmikroskop, so stellt man fest, dab 
in die C-Schicht dendritisch aufgewachsene Eiskristalle eingelagert sind, 
die bei Zimmertemperatur in feine Wassertrépfchen tibergehen. Durch 
- Zusatz von P,O; kann bei tiefen Temperaturen die Kondensation der 
Luftfeuchtigkeit in der Apparatur auf ein Minimum herabgedriickt, 
jedoch nicht véllig verhindert werden. Eine strukturlose Niederschlags- 
schicht erhalten wir daher bei der benutzten Apparatur nur, wenn sich 
die Interferenzfilterplatte auf etwa Zimmertemperatur befindet. Unter 
den vorher geschilderten Bedingungen kann nun die Wachstumsgeschwin- 
digkeit in Abhangigkeit von der Temperatur angegeben werden (Fig. 11). 
~Wahrend bei tiefen Temperaturen die Wachstumsgeschwindigkeit der 
Niederschlagsschicht schnell zunimmt, wird bei Temperaturen tiber 0° C 
nur eine sehr schwache Abnahme des Schichtwachstums beobachtet. Bei 
der Temperatur von + 110°C wird das Schichtwachstum auf der Inter- 
ferenzfilterplatte gleich 0. Selbst nach einer Beschuzeit von 1 Std kann 
in dem Interferenzfilter keine Farbverschiebung beobachtet werden. Bei 
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Fig. 9, Farbverschiebung im Interferenzlinienfilter als Funktion von der Temperatur der Unterlage. Kleiner 
Mittelfleck rtihrt von Neutralteilchen her, a) —50°C, b) —60°C, c) —70°C, d) —80°C 


Fig. 10. Interferenzfilteraufnahme (Kontaktbild) von einem 50 y-Netz, lichtoptisch 300fach nachvergréBert 
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einer Temperatur von 30° C erhalten wir eine Wachstumsgeschwindig- 
| keit von 0,8 A pro min. 

| Es ist nun von Interesse, fiir die Anwendung des Verfahrens zur 
| kornlosen Fixierung von Ionenbildern, wieviel C-Atome von jedem Ion 
im Mittel auf der Ag-Oberflache befestigt werden. Wir kénnen dies 
_ leicht ftir Zimmertemperatur aus dem gemessenen Wert der Wachstums- 
| geschwindigkeit abschatzen. Der beschossene Bereich auf der Inter- 
 ferenzfilterplatte betragt 1cm?. Daraus errechnet man das Volumen 
der C-Schicht nach 10 min Belichtungszeit zu 8-10-cm3. Fiir die 


{A f 
| v [A/Min] 
+ 60 


lonenstromachte: 
J=14 1077 Amp/em? 


(ee eee ! 
-100 -50 0 50 Wie 
Fig. 11. Wachstumsgeschwindigkeit der Niederschlagsschicht in Abhangigkeit von der Temperatur 


Dichte der Niederschlagsschicht wurde von H. K6nic! der Wert 

-@=1,3 g/cm® bestimmt. Damit erhalten wir die Anzahl der C-Atome 
in dem angegebenen Volumen: 5,2-10!°C-Atome. Die Zahl der in 
10 min auf 1 cm? aufgeschossenen Ionen kann aus der Strommessung 
mit dem Faraday-Becher bestimmt werden. Wir erhalten den Wert 
5,7 -10'4 Ionen. Es werden also im Mittel von jedem Ion auf der Inter- 
ferenzfilterplatte 9 C-Atome befestigt. Die Adsorptionsschicht auf der 
Oberflache der beschossenen Platte, aus der die C-Atome stammen, wird 
von groBen Fettmolekiilen gebildet, die ein Vielfaches der pro Ion an- 
genagelten C-Atome enthalten. Wir kénnen daher aus diesem Ergebnis 
entnehmen, da8 mehrere Ionen nétig sind, um ein Fettmoiekiil an seine 
Unterlage zu binden. 

c) Verhinderung der Niederschlagsbildung. Wie aus den MefBergeb- 
nissen des vorhergehenden Abschnittes bekannt ist, laBt sich der Nieder- 
schlag durch Aufheizen der Interferenzfilterplatte auf mindestens 110°C 
verhindern. Es soll nun noch der Einflu8 einer tiber der Interferenz- 
filterplatte angebrachten Kiihlschlange auf die Schichtbildung unter- 
sucht werden. In Fig. 12 ist die Versuchsanordnung schematisch dar- 
gestellt. Zunachst wird nur die Kiihlschlange (Teil I) ins Vakuum 

14 K6niG, H., u. G. Hetwic: Z. Physik 129, 491 (1951). 
Z. Physik. Bd. 154 17d 
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gebracht. Die Interferenzfilterplatte wird 30 min mit einem Ionenstrom 
von 0,9:10-7 Amp beschossen. Aus der Farbverschiebung im Inter- 
ferenzfilter konnen wir wieder die Dicke der eingelagerten Schicht be- 
stimmen. Dabei stellt man fest, daB die Wachstumsgeschwindigkeit der 
C-Schicht auf 0,5 A pro min abgenommen hat, d.h. also fast um den 
Faktor 2. Um die gekiihlte Oberflache zu vergréBern, wurde ein Kupfer- 
rohr von 8 cm Lange in die Kihlschlange eingelotet (Teil II). Dadurch 
erreicht man eine weitere geringe Abnahme der Wachstumsgeschwindig- 
keit. Soll das Wachstum der Schicht vollstandig verschwinden, so muB | 
verhindert werden, daB Fettmolekiile von der Wand des Vakuum- | 
gefaBes direkt auf die Interferenzfilter- 
platte gelangen konnen. Zu diesem 
Zweck wurde eine Kupferglocke an das 
Kupferrohr angelotet (Teil III). Durch 
die Kugelform des Abschirmbleches 
erreicht man, daB die Interferenzfilter- 
platte kaum abgekiihlt wird. Nach 
einer BeschuBzeit von 1 Std kann 
noch keine Farbverschiebung im Inter- 
ferenzfilter festgestellt werden. Da sich 
durch Einlagerung in ein Interferenz- 
filter noch C-Schichten von 3 A Dicke 
deutlich nachweisen lassen, bedeu- 
Inierferenz- tet dies eine Abnahme der Wachs- 


| Lonenstrah/ 
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Fig. 12. Kiihlvorrichtung zur Verhinderung u < 
der Niederschlagsbildung pro mun, 


V. Interferenzfilteraufnahmen 

Nachdem wir die optimale Kontrastempfindlichkeit der Interferenz- 
filter und die zu erwartende Wachstumsgeschwindigkeit der C-Schicht 
kennen, soll das Verfahren auf seine Brauchbarkeit zur kornlosen Fixie- 
rung von Ionen- und Elektronenbildern gepriift werden. Es ergeben sich 
dabei Belichtungszeiten fiir eine Interferenzfilteraufnahme bei 50facher 
ionenoptischer VergréBerung von etwa 10 min. Fiir Elektronen haben 
wir eine um den Faktor 400 geringere Empfindlichkeit, so daB die Sicht- 
barmachung von Elektronenbildern durch die Interferenzfilterplatte zu- 
nachst aussichtslos erscheint. Durch nachtragliche Bedampfung der 
,,belichteten Interferenzfilterplatte mit Zink gelingt es jedoch, die 
Empfindlichkeit der Platte soweit zu steigern, daB sie auch fiir Auf- 
nahmen im Elektronenmikroskop verwendet werden kann. 

a) Priifung des Verfahrens auf seine Eignung als kornlose Photoplatte. 
Soll die Bildung der C-Schicht an der Auftreffstelle eines Ionenstrahls 
zur Erzeugung von Bildern verwendet werden, so ist die Interferenz- 
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filterplatte auf zwei Eigenschaften zu priifen: Die C-Atome diirfen nur 
an der Autftreffstelle eines Ions befestigt werden. Ferner muB die 
C-Schicht kornlos sein. Unter kornlos wollen wir hier verstehen, da 
das Korn mindestens unter der Auflosungsgrenze des Lichtmikroskops 
hegt. Wie weit die Platte diese Bedingungen erfiillt, soll der Schatten- 
wurf eines Netzes zeigen. 

Die Belichtung und Entwicklung einer Interferenzfilteraufnahme ist 
in Fig. 13 demonstriert. Auf ein Diaglas haben wir eine teildurchlassige 
Ag-Schicht gedampft. Diese Platte wird nun dem Ionen- oder Elek- 
tronenstrahl ausgesetzt. In unserem Fall entsteht ein Schattenwurf 


Tonenstrah! 


Netz 


YO = SCHIGHT. 
Ag -Schitht 


Fig. 13. Belichtung a und Entwicklung, b einer Interferenzfilteraufnahme 


eines Netzes. An den Auftreffstellen der Ionen werden C-Atome auf 
ihrer Unterlage befestigt. Die vor dem BeschuB auf der Ag-Oberflaéche 
adsorbierten Ol- oder Fettmolekiile werden durch den IonenbeschuB 
dissoziiert. Die Rekombination fiihrt dann zu einer stabilen chemischen 
Verbindung mit einer Bindungsenergie, die gréBer ist, als die mégliche 
thermische Energie. Der WachstumsprozeB erfolgt so lang, wie der 
Ionenstrahl auf die Platte gerichtet ist. Die Interferenzfilteraufnahme 
wird dadurch entwickelt, daB eine gleichmaBige Dielektrikumsschicht 
und teildurchlassige Ag-Schicht iiber die gesamte Oberflache gedampft 
wird, so daB man ein Interferenzlinienfilter erhalt. An den Einlagerungs- 
stellen des Kohlenstoffs in das Interferenzfilter ist die optische Dicke 
grOBer als an den unbeschossenen Stellen. Es ergibt sich daher eine Farb- 
verschiebung nach langeren Wellen gegentiber dem Grundfilter. 

Um die beiden obengenannten Voraussetzungen, die an die Platten 
zu stellen sind, priifen zu kénnen, machen wir ein Kontaktbild von 
einem 50 p-Netz. Die Fig. 10 zeigt eine 300fache lichtoptische Nach- 
vergroBerung der Interferenzfilteraufnahme. Das Korn der Platte liegt 
unter dem Auflésungsvermégen des Lichtmikroskops. An der scharfen 
Zeichnung der Aufnahme erkennen wir, daB der C-Stoff nur an der 
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Auftreffstelle der Ionen aufwachst. Die beschossenen Stellen der Inter- 
ferenzfilterplatte erscheinen hier heller gegentiber den unbeschossenen Stel- 
len, da die spektrale Empfindlichkeit des Auges im blauen Bereich steigt. 

Wie aus den Berechnungen in Kap. III,2 hervorgeht, erhalt man die 
gréBte Farbverschiebung, wenn das C-Bild in ThF, als Dielektrikum 
symmetrisch eingelagert wird. Auf dem Weg von der Bedampfungs- 
anlage zum Elektronenmikro- 
skop beschlagt sich die Ober- 
flache der Interferenzfilterplatte 
mit Wassertrépfchen, die dem 
C-Bild iiberlagert, in das Filter 
mit eingebaut werden und beim 
Betrachten der Aufnahme ein 
Korn vortauschen. Die Wasser- 
trépfchen haften dabei so stark 
an der Oberflache, daB = sie 
durch Beglimmen nicht entfernt 
werden konnten. Deshalb wurde 
das C-Bild auf die Ag-Schicht 
gedruckt. Hier erhalten wir 
selbst bei nachtraglicher Be- 
dampfung mit ZnS als Dielektri- 
kum eine etwas geringere Farb- 
verschiebung, jedoch lassen sich 
die Wassertropfchen durch kur- 
zes Beglimmen vor der Be- 
dampfung des Dielektrikums 
leicht entfernen. 


| —_— 
400 450 500 550 600m Xr 


a (eee marr eh b) Kontraststeigerung durch 
Fig. 14. Kontraststeigerung einer Interferenzfilterauf- Zusatzfilter. Wie in Kap. TLE Cc 
des Grundfilters fund der besteehlten Stellen FY. Unten: — 8°Z18t Wurde, empfindet unsex 
Steigerung des Kontrastes durch ein Zusatzfilter Auge eine geringe Farbver- 
schiebung infolge der spektralen 
Empfindhchkeit des Auges als Kontrast. Es soll nun gezeigt werden, 
wie durch Hintereinanderschaltung einer Interferenzfilterplatte und 
einem geeigneten Interferenzlinienfilter der Kontrast einer Aufnahme 
gesteigert werden kann. 

Im oberen Teil der Fig. 14 sind die spektralen Intensitaétskurven von 
einem Netzbild aufgenommen. Das Grundfilter liegt im blau-griinen 
Spektralbereich, die Maschen sind durch eine Farbverschiebung nach 
gelb zu erkennen. Kurve J gibt die spektrale Intensitatsverteilung des 
Grundfilters wieder, also der Stellen der Interferenzfilteraufnahme, die 
nicht bestrahlt wurden. Der Filterschwerpunkt liegt bei 490 mu, die 
Durchlassigkeit betragt T=48%. Durch die eingelagerte C-Schicht 
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wird der Filterschwerpunkt in den Maschen des Netzes nach langeren 
Wellen verschoben (Kurve JJ). Die Abnahme des Transmissionsmaxi- 
mum auf 30% kommt durch die Anderung der optischen Konstanten mit 
der Wellenlange und durch das schwache Absorptionsvermégen der 
eingelagerten diinnen C-Schicht zustande. 

Im unteren Teil der Fig. 14 ist vor die Interferenzfilteraufnahme ein 
Linienfilter geschaltet mit ahnlicher Durchlassigkeit wie das Grundfilter. 
Wir wollen es als Kontrastfilter bezeichnen. In J’ ist die im Spektral- 
photometer gemessene Verteilung von Kontrastfilter + Grundfilter 
gemessen. Die Durchlassigkeit des Filtersystems sinkt auf 25% ab. 
Durch das Kontrastfilter fallt auf die Interferenzfilteraufnahme nur 
Licht der Verteilung J; das hat zur Folge, daB die Intensitat in den 
Maschen des Netzes stark absinkt (Kurve J’). Die Durchlassigkeit der 
Interferenzfilteraufnahme + Kontrastfilter an Stelle der Maschen liegt 
bei 5%. Praktischerweise verwendet man als Kontrastfilter ein Inter- 
ferenzfilter, dessen Filterschwerpunkt bei langeren Wellenlangen liegt 
als der des Grundfilters. Durch Neigen des Filters gegen die Einfalls- 
richtung des Lichtes kann der Durchlassigkeitsbereich nach kiirzeren 
Wellen verschoben werden. Dadurch laBt sich der Kontrast einer Auf- 
nahme kontinuierlich andern und es kann wahrend der Betrachtung des 
Bildes auf den giinstigsten Kontrast eingestellt werden. 

c) Kontraststeigerung durch Zn-Bedampfung. Fiir Elektronen von 
etwa 40 kV erhalt man eine um den Faktor 400 geringere Schichtbildung. 
Der Richtstrahlwert ist bei Elektronenquellen etwa um den Faktor 30 
groBer als bei Ionenquellen. Daraus ergibt sich, daB Elektronenbilder 
etwa die 10fache Belichtungszeit benétigen gegeniiber Ionenbildern. Die 
Belichtungszeit der Interferenzfilterplatte bei 50facher ionenoptischer 
VergroBerung betragt etwa 10 min. Um die Platten auch zur kornlosen 
Fixierung von Elektronenbildern verwenden zu kénnen, muB die Emp- 
findlichkeit gesteigert werden. 

Will man eine belichtete Interferenzfilterplatte priifen, ob sich ein 
CH-Niederschlag gebildet hat, so braucht man nur den Hauchnieder- 
schlag zu beobachten. Das auf diese Art sichtbar gemachte Bild beruht 
auf der H,O-Trépfchenbildung auf der Ag- oder Dielektrikumsunterlage. 
An den mit CH-Polymerisaten bedeckten Stellen findet keine Konden- 
sation des Wasserdampfes statt. Die von der Oberflache abhangige 
Kondensation wurde weiter verfolgt und ein Metall gesucht, welches auf 
ThF, kondensiert, dagegen auf der CH-Schicht nicht. Solche Metalle 
kleiner Bindungsenergie an den Trager und daher hoher Oberflachen- 
beweglichkeit sind z.B. Zn, Cd und Hg. Eine gleichmaSig mit ThF, 
bedampfte Glasplatte in Zn-Dampf gebracht, iiberzieht sich mit einer 
Zn-Schicht. Werden nun durch Ionen- oder Elektronenbeschu8 aut 
diese Dielektrikumsoberflache C-Atome befestigt, so bilden diese fiir 
ankommende Zn-Atome Stellen geringerer Bindungsenergie gegentiber 
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benachbarten ThF,-Molekiilen und werden deshalb weniger haufig 
besetzt. Wir kénnen die Bedeckung der Dielektrikumsoberflache mit 
Zn durch C-Atome beeinflussen. 

Da wir es hier mit Zn-Schichten von wenigen Atomlagen zu tun 
haben, wird die Metallschicht zur Sichtbarmachung in das Interferenz- 
filter eingelagert. Es ergibt sich in unserer Interferenzfilterplatte die 
Schichtenfolge: Teildurchlassige Ag-Schicht auf Glasplatte, erste Halfte 
des Dielektrikums— Belichtung der halbfertigen Interferenzfilterplatte im 
Elektronen- oder Ionenmikroskop, Bedampfung mit Zn, Aufdampfen 
der zweiten Dielektrikumsschicht, und als Abschlu8 eine teildurch- 
lassige Ag-Schicht. Die Zn-Atome haben sich an den unbeschossenen 


Fig. 15. Durchlassigkeit eines Interferenzfilters als Funktion von der Bestrahlung. Belichtungsstufen 30 sec. 
Verwendung eines Zn-Niederschlages zur ErhOhung des Kontrastes 


Stellen der Dielektrikumsschicht angelagert, d.h. wir erhalten ein Posi- 
tiv unseres Objektes, was fiir die Betrachtung der Aufnahme im Licht- 
mikroskop sehr von Vorteil ist. Ein Metallnetz beispielsweise sehen wir 
in der Aufnahme wieder als ein Metallnetz, jetzt aus Zink. Bei der Be- 
trachtung einer Aufnahme im Lichtmikroskop stellt man fest, daB die 
Zn-Schicht unzusammenhangend ist und sich aus Kristalliten von etwa 
2000 A GréBe zusammensetzt. Nach ZEHENDER! kann durch eine 
Bekernung der Unterlage mit Ag-Atomen die Gr6éBe der Zn-Kristallchen 
auf einige A herabgedriickt werden. Auf die erste Halfte der Dielek- 
trikumsschicht wird deshalb vor der Belichtung der Platte eine 10? bis 
10-3 monoatomare Ag-Schicht aufgedampft. Die Interferenzfilterplatte 
wird dadurch wieder kornlos. Durch die ,,Entwicklung“’ der Aufnahme 
mit Zn und durch die Einlagerung der Schicht in das Interferenzfilter 
wird die Empfindlichkeit der Platte erheblich gesteigert. Die Belich- 
tungszeiten von Elektronen- und Ionenaufnahmen fiir diese Platte liegen 
bei 50facher VergréBerung des Objektes zwischen 1 bis 5 min. 

In Fig. 15 sind Belichtungsstufen von je 30 sec gedruckt, die zeigen, 
daB die Interferenzfilterplatte mit eingelagerter Zn-Schicht auch Halb- 
téne wiederzugeben vermag. 


15 ZEHENDER, E.: Optik 7, 200 (1950). 
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Fig. 16. Ubersichtsaufnahme von ZnO-Nadeln, freitragend auf ein 50 y-Netz prapariert. Elektronenoptische 
VergroBerung 50fach, lichtoptische NachvergroBerung der Interferenzfilteraufnahme 3fach, Belichtungszeit 
der Interferenzfilterp'atte 3 min 


Fig. 17. AusschnittsvergroBerung aus der in Fig. 16 gezeigten Interferenzfilteraufnahme. Lichtoptische 
NachvergréBerung 230fach, GesamtvergroBerung 11 500fach 
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ZweckmaBigerweise wird man bei der Sichtbarmachung eines C-Bildes 
durch Zn-Bedampfung den Filterschwerpunkt hier in den griinen Spek- 
tralbereich legen. Durch die eingelagerte Zn-Schicht erhalten wit zwel 
gekoppelte Interferenzfilter von der halben optischen Dicke des Grund- 
filters, und daher eine Farbverschiebung nach blau. Um einen moglichst 
groBen Kontrast der Aufnahme zu erreichen, wird das Durchlassigkeits- 
maximum des Grundfilters hier an die Stelle der maximalen spektralen 
Empfindlichkeit des Auges gelegt. 

d) Interferenzfilteraufnahmen. Die Leistungsfahigkeit der Inter- 
ferenzfilterplatte soll an einigen Beispielen gezeigt werden. Durch die 
Kornlosigkeit der Platte ist es 
méglich, bei kleinen elektronen- 
oder ionenoptischen Vergr6Be- 
rungen zuarbeiten und dadurch 
groBere Objektbereiche auf der 
Interferenzfilterplatte festzu- 
halten. Zur Betrachtung der 
Aufnahme muB8 ein Licht- 
mikroskop verwendet werden. 

Die elektronenoptische Ver- 
groBerung derObjekte wurde in 
einem elektrostatischen Elek- 
Fig. 18. Elektronenoptische Verkleinerung re cue tronenmikroskop vorgenom- 
auf eine Interferenzfilterplatte. Maschenweite des Netzes men. Zur ionenoptischen Ver- 
auf der Aufnahme clam eae ke uw, lichtoptische gréBerung Tere aie Fle toners 

quelle durch eine thermische 
Lithiumquelle ersetzt und an Kathode, Objektiv und Projektiv positive 
Hochspannung gelegt. Die Gesamtvergr6Berung des Mikroskops betrug 
etwa 5000fach. Die Scharfstellung des Endbildes konnte durch ein Ein- 
blickfernrohr kontrolliert werden. Zur Kompensation des astigmatischen 
Fehlers war unter das Objektiv ein Stigmator eingebaut. Nach der 
Scharfstellung des Bildes auf dem Leuchtschirm wurde in die Zwischen- 
bildebene tiber dem Projektiv eine Interferenzfilterplatte zur Belichtung 
eingeschleust. Die elektronen- und ionenoptische VergréBerung ist hier 
50fach. Der Gesamtstrom des Mikroskops bei elektronen- und ionen- 
optischer VergréBerung lag bei 20 uA, die Beschleunigungsspannung 
bei 40 kV. 

In Fig. 16 sehen wir eine Ubersichtsaufnahme von freitragenden 
ZnO-Nadeln mit Elektronen auf eine Interferenzfilterplatte gedruckt. 
Die elektronenoptische VergréBerung ist 50fach. Die lichtoptische Nach- 
vergroBerung der Interferenzfilteraufnahme ist 3fach. Die Belichtungs- 
zeit der Platte betragt 3 min. Zur Steigerung des Kontrastes wurde die 
Interferenzfilterplatte nach der Belichtung mit einer Zn-Schicht be- 
dampft, die symmetrisch in ein Interferenzfilter eingelagert ist. 
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In Fig. 17 ist eine AusschnittsvergréBerung aus Fig.16 zu sehen. Die 
Interferenzfilteraufnahme wurde dabei 230fach lichtoptisch nachver- 
groBert. Die GesamtvergréBerung der ZnO-Kristallchen ist 14500fach. 

Um dieVerwendung der Platte fiir Feinteilungen zu untersuchen, wurde 
in Fig. 18 ein 50 u-Netz, 3,2fach elektronenoptisch verkleinert und auf eine 
Interferenzfilterplatte aufgenommen. Die Aufnahme ist bei 600facher 
lichtoptischer VergréBerung zu sehen. Zur Steigerung des Kontrastes ist 
die Aufnahme wieder mit Zn bedampft. Wir haben also ein 15 u-Netz aus 


Fig. 19. ZnO-Kristalle bei 50facher ionenoptischer VergroBerung auf eine Interferenzfilterplatte mit ein- 
gelagerter Zn-Schicht aufgenommen. Lichtoptische NachvergroBerung 200fach, GesamtvergréBerung 
10000fach, Belichtungszeit 2 min 


Zn symmetrisch in ein Interferenzfilter eingelagert. Die Stegbreite des Zn- 
Netzes betragt 2,5. Die Belichtungszeit fiir die Aufnahme betragt 1 min. 

In Fig. 19 sind ZnO-Kristalle bei 50facher ionenoptischer VergréBe- 
rung mit eingelagerter Zn-Schicht aufgenommen. Die lichtoptische 
NachvergroBerung betragt 200fach. 2 min genitigen als Belichtungszeit 
fiir die Interferenzfilteraufnahme. 

Herr Professor, Dr. G. M6LLENSTEDT gab die Anregung zu dieser Arbeit; es 
ist mir eine Freude, ihm an dieser Stelle herzlich danken zu k6nnen fiir seine 
fordernde Anteilnahme und fiir seine wertvollen Ratschlage im Verlauf der Arbeit. 

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich fir Unterstiitzung und 
apparative Leihgaben. 

Ferner wurde die Arbeit mit Mitteln durchgefiihrt, die dem Inhaber des Lehr- 
stuhls fiir experimentelle und angewandte Physik der Universitat Tiibingen von 
der Research Corporation, New York, zur Verfiigung gestellt wurden. 

Auch der Firma Karl Zeiss, Oberkochen, danken wir fiir freundliche apparative 
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From the Enrico Fermi Institute for Nuclear Studies, University of Chicago 


Can One Derive the Schwartzschild Line-Element 
Without the Field Equations ? * 
By 
NANDOR L. BALAZS 
With 1 Figure in the text 


(Eingegangen am 7. November 1958) 


In 1944 W. Lenz has conceived an ingenious derivation of the Schwartzschild line 
element! for weak gravitational fields, without using the field equations of EINSTEIN. 
The derivation is based only on the Principle of Equivalence and the conservation 
of energy in the Newtonian approximation. Later M. KOHLER? raised some doubts 
how far this derivation is correct. Our aim is to show that KOHLER’S criticism can 
be met and LeENz’s derivation is correct. 


I 

For easy reference we reproduce here LENz’s derivation. 

The Sun is located at the center of a spherically symmetrical co- 
ordinate system; the coordinates in this frame of reference are 7, 0, q, t¢. 
An observer falls freely towards the center along a radial line carrying 
his (accelerated) coordinate system with him starting with zero velocity 
at infinity. In this frame of reference the events are labeled by x’, v’, 2’, t’. 

The shghtly loose argument now runs as follows. The Principle of 
Equivalence requires that for this accelerated, freely falling, observer 
the line element should be Minkowskian. Since now both frames (Sun 
rest frame, Observer rest frame) are inertial we can pass from one to the 
other by a Lorentz transformation. (We shall rephrase this more preci- 
sely in IT.) 

If the orientation of the two coordinate systems is as in Fig. 1, we 
immediately obtain the kinematic relations: 


dx’ =dr|\/1 =p dz = sin va, 
dy’ =rd0 d= dt\1—p, 


(6 = velocity of accelerated frame at point (r, ¥, g)|c). 
Substituting this into 


(1) 


ds* =dx'? + dy’? 4 dz’? — 2 dt'2, (2) 


* Research supported in part by the U.S. Atomic Energy Commission. 
' SOMMERFELD, A.: Vorlesungen iiber theoretische Physik III, Leipzig 1949. 
> KouLer, M.: Z. Physik 130, 139 (1951). 


Schwartzschild Line-Element Without the Field Equations ? 265 
we get 
ds* = dr/(1 — B*) + 7? (dd? + sin? dg?) — c2 dt? (1 — B?). (3) 
From the Newtonian energy conservation we get the dynamical relation 
3U-=GM/r, or f?=20/7, «=GMIc? 


(G is the gravitational constant, M the mass of the Sun). 


Hence 


ds? =dP(1 + 2a/7) + 2 (dd2 + sin?0 dq?) — 2 d2(1 —2a/r), (4) 


Fig. 1. Relative orientation of Sun’s rest frame (7, 3, ~, 1) and Observers rest frame (1’, y’, 2’, t’) 


taking 2%/r small. (4) is indeed the Schwartzschild line element for weak 
gravitational fields. 


II 


KOHLER has raised the following very cogent objection. In this 
derivation we seemingly pass from one frame to another by a Lorentz 
transformation. Thus the question arises: can one pass from the Min- 
kowskian line element (2) to the appropriate Schwartzschild line element 
(4) by a coordinate transformation? KOHLER now demonstrates that 
since (4) describes a space-time which is curved, while (1) describes 
a flat space-time, this is not possible. (Flatness means the vanishing of 
all components of the wncontracted curvature tensor R;,;,,). If this be 
so the derivation of (4) from (2) must be invalid. 

We now show that this is not the case, and the seeming difficulty 
arises since what we say we do in the derivation of (4) and what we do 
are not the same. 

First we observe that de facto neither the Sun’s rest frame, nor the 
accelerated observer’s rest frame are inertial if these frames have to span 
the whole of space-time. This is evident for the Sun’s rest frame since 
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in this frame not even the spatial geometry is Euclidean; for the accel- 
erated frame this follows from the fact that a freely falling extended 
coordinate system would undergo a distortion since different portions 
of the coordinate system would suffer different accelerations. Thus more 
properly we have to say that an infinitesimal accelerated frame (Observer's 
rest frame) and an infinitesimal portion of the Sun’s rest frame, which 
spans momentarily the same portion of space time as the Observer's 
infinitesimal rest frame, are inertial and we relate these two infinitesimal 
frames by a coordinate transformation which is defined by (1). This is 
indeed just the correct formulation of the Equivalence Principle. In 
other words, we do not pass from (2) to (4) by a coordinate transforma- 


tion. This would be the case only if (1), which is a relation between dtf- — 


ferentials, could be integrated, since only then would (1) define a coordi- 
nate transformation. KOHLER’s argument essentially demonstrates that 
this cannot be done, since his calculation can be conceived as a discussion 
of the integrability of (1). 


One can immediately show that (1) is non integrable with f? =2z/r. | 


If we integrate, for example, d?’ around a small closed contour in the 7, ¢ 
plane we get a drdti/r? \1 —2a/r-+0. Accordingly we may say that 
KOHLER is correct in stating that one cannot generate the Schwartz- 
schild line element from the Minkowski one by a coordinate transfor- 
mation; this observation, however, does not invalidate LENz’s derivation 
of the Schwartzschild line element, since there only local coordinate 
transformations occur, which cannot be pieced together into one coordi- 


nate transformation over the whole of space-time. 
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Zur Photoleitung aktivierter Kadmiumsulfid- 
Schichten bei Anregung mit Elektronen * 


Von 
FRANZ LAPPE 
Mit 14 Figuren im Text 
(Eingegangen am 21. November 1958) 
Es wird tiber Untersuchungen der reversiblen Leitfahigkeitsanderung polykristal- 
liner aktivierter CdS-Schichten bei Bestrahlung mit Elektronen einer Energie von 
10 bis 80 keV berichtet. Der Einflu8 der Dicke der CdS-Schichten, der Beschleuni- 
gungsspannung und der Strahlstromdichte der eingestrahlten Elektronen auf die 
Leitfahigkeitsanderung wird diskutiert. Pro eingestrahltes Elektron werden bis 
za 10° Leitungselektronen gemessen. Wegen ihrer ungeschiitzten Oberflache sind 
die hier benutzten Schichten jedoch nur bedingt zur absoluten Messung von Strahl- 
stromdichten geeignet. Durch vergleichende Messungen mit Licht an denselben 
Schichten ist es méglich, den mittleren Energiebedarf, der zur Anregung eines 


Leitungselektrons durch stoBende Elektronen ben6étigt wird, zu etwa 9,3 eV zu 
bestimmen. 


1. Einleitung und Problemstellung 

Die Eigenschaft von CdS, bei Bestrahlung mit Elektronen seine Leit- 
fahigkeit reversibel zu andern, ist seit langem bekannt. In der Literatur 
finden sich sowohl Messungen an CdS-Einkristallen bei Anregung mit 
B-Strahlen radioaktiver Praparate!»?, als auch Messungen an CdS-Ein- 
kristallen und polykristallinen Schichten bei Anregung mit Elektronen 
einer Energie von 0,8 bis 3 keV%, von 2 bis 30 keV*4, von 40 keV® 
und von 30 bis 60 keV ®. 

Von Untersuchungen an sehr lichtempfindlichen aktivierten CdS- 
Schichten bei Bestrahlung mit Elektronen wurde in der Literatur noch 
nicht berichtet. Ebenso findet sich in der Literatur keine Messung der 
Energie, die ein eingestrahltes Elektron zur Anregung eines Leitungs- 
elektrons benétigt. Die Leitfahigkeit der untersuchten Schichten nimmt 
mit der Beschleunigungsspannung der auftreffenden Elektronen stark zu, 
bis die Eindringtiefe der Elektronen vergleichbar mit der Schichtdicke 
wird. Von der Bestrahlungsstarke hangt die Leitfahigkeit der Schichten 


* D 17 (gektirzt). 

1 KALLMANN, H., u. R. WaRMINSKyY: Ann. Phys. (6) 6, 229 (1949). 

2 Prericus, R., u. R. WARMINSKY: Naturwiss. 33, 251 (1946). 

3 Benpa, H.: Ann. Phys. (6), 9, 419 (1951). 

4 Ryvxin, S.M., B.M. KonovaLENKO u. YN, S. SMETANIKOVA: Sh. Techn. Fis. 
24, 961 (1954). 

5 Taxacl, S., u. T. Suzuki: Acta crystallogr. 8, 441 (1955). 

6 Breit,C.E., D.D. SNYDER u. Y.T. SrHVONEN: Phys. Rev. 111, 1522 (1958). 
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sowohl bei Anregung mit Elektronen als auch bei Anregung mit Licht 1 
in gleicher Weise ab: Bei kleinen Bestrahlungsstarken ist die Abhangig- | 


| 


keit etwas stirker, bei groBen Bestrahlungsstarken etwas schwacher als |} 


| 


linear. — Aus ie Abhingigkeit des Schichtstromes von der Bestrah-_ 
lungsstarke kann entnommen werden, welche Bestrahlungsstarke bei) 
Anregung mit Elektronen (eV/cm? sec) denselben Photostrom herv orruft | 
wie bei Anregung mit Licht (Quanten/cm? sec). Wenn man an- 


nimmt, daB ein Lichtquant primar ein Leitungselektron auslést, J 


wiirde daraus unmittelbar folgen, welche mittlere Energie ein stoBen- 


des Elektron zur Anregung eines Leitungselektrons bendtigt. Dieser | 
Vergleich ist aber nur sinnvoll, wenn in beiden Fallen auch die f 
iibrigen Parameter tibereinstimmen. Von besonderer Bedeutung erwies | | 
sich dabei die Eindringtiefe der beiden Strahlungen. Daraus wird J 
geschlossen, da& die nahe der Oberflache des CdS angeregten Photo- | 


stréme sich anders verhalten als die tiefer im Innern. Es diirfen deshalb 
nur Elektronen einer bestimmten Beschleunigungsspannung mit Licht- 
quanten einer bestimmten Wellenlange verglichen werden. Die Zuord- 
nung einer Beschleunigungsspannung zu einer Wellenlange kann mit 
Hilfe einer Messung der Lebensdauer der Leitungselektronen vorge- 
nommen werden. Auf diese Weise ist es méglich, die mittlere Energie, 
die zur Anregung eines Leitungselektrons durch stoBende Elektronen 
benotigt wird, eindeutig zu bestimmen. 


2. Schichtherstellung 

Die CdS-Schichten wurden durch Aufdampfen im Hochvakuum auf 
eine Unterlage aus gesintertem Aluminiumoxyd hergestellt. Nach einem 
von GOERCKE entwickelten Verfahren * wurden die iiblichen Aktivatoren 
(Ag, Cu, Ni) und Koaktivatoren (Cl) durch Diffusion in das CdS ein- 
gebaut. Die Elektroden aus Al wurden im Hochvakuum aufgedampft, 
nachdem die Kontaktflachen mit einer Glimmentladung behandelt 
worden waren’. Die Elektroden bildeten einen Spalt von 27 mm Lange 
und 1mm Breite. Die Dicke der Schichten wurde durch Wagung be- 
stimmt, wobei die Dichte des massiven Materials auch fiir die Schichten 
angenommen wurde. 

3. MeBanordnung 

Zur Messung der Leitfahigkeit der CdS-Schichten bei Bestrahlung 

mit Elektronen und mit Licht wurde die in Fig. 1 schematisch darge- 


stellte Anordnung ** benutzt. Die beiden magnetischen Linsen gestatte-_ 


* Unveréffentlichtes Verfahren, von Professor Dr. GorRcKE persénlich mit- | 


geteilt. 

*x Den Farbwerken Héchst A.G. danke ich fiir die leihweise Uberlassung der 
Bestrahlungsapparatur. 

* WEIZEL, W., Forschungsberichte des Wirtschafts- und Verkehrsministeriums 
Nordrhein-Westfalen Nr. 104. 
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ten, eine Flache von 6 x 9 cm? gleichmaBig mit Elektronen verschie- 
dener Beschleunigungsspannungen (10 bis 80 kV) und verschiedener 
Strahlstromdichten (10-7 bis 102° Amp/cm2) auszuleuchten. Die Strahl- 
stromdichte wurde mit Faraday-Kafig und Galvanometer gemessen. 
Fiir die spater zu besprechende Messung der Lebensdauer der freien 
Ladungstrager in der CdS- 
Schicht muBte die Strahl- 
stromdichte sinusf6rmig mo- 
duliert werden. Dies wurde 
durch zusatzliche Erregung der 
Kondensorspule mit Wechsel- 
strom einstellbarer Frequenz 
erreicht (RC-Generator mit ee cache a 
Kraftverstarker). DerWechsel- Penne 
stromanteil des Strahlstromes 
konnte mit einem zweiten 
Faraday-Kafig und Réhren- 
voltmeter gemessen und die 
Kurvenform mit einem Ka- 
thodenstrahloszillograph kon- 
trolliert werden. Zur Bestrah- 
lung der CdS-Schichten mit 
Licht wurde bei hohen Be- 
strahlungsstarken eine Hg- 
Héchstdrucklampe mit passen- 
den Farbfiltern (in der Fig. 4 
angedeutet), bei niederen Be- 
strahlungsstarken eine Wolf- 
ramlampe mit Monochromator Fig. 1. Schematische Darstellung der PELE nes 

verwendet. Auch hier muBte RV = Rébrenyoltmeter 

fiir die Lebensdauermessungen 

die Bestrahlungsstarke sinusf6rmig moduliert werden. Dies wurde durch 
eine periodische Langenanderung des in Fig. 1 skizzierten Spaltes bzw. 
des Austrittsspaltes des Monochromators mit Hilfe eines rotierenden 
Zahnrades mit sinusf6rmigen Zahnen erreicht. Die Bestrahlungsstarke 
wurde mit einem geeichten Sperrschicht-Photoelement gemessen, das 
neben die CdS-Zelle in den Strahlengang geschwenkt werden konnte. 


Strahlquelle 


Kondensor —_\_ 


4. Ergebnisse und Diskussion der Messungen 
bei zeitlich konstanter Bestrahlung 


Genau wie bei Bestrahlung mit Licht ist die Leitfahigkeitserhéhung 


der CdS-Photowiderstaénde bei Bestrahlung mit Elektronen nicht zu 
19* 
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hoher Energie vollkommen reversibel. Die Energie von 80 kV-Elek- 
tronen reicht nicht aus, um Stdrstellen im Gitter des CdS zu erzeugen. 
Unter der Annahine, daB 10 eV Schwellenenergie benétigt werden, um 
das leichte S-Atom von seinem Gitterplatz zu entfernen, miiBten die 
stoBenden Elektronen eine Energie von 130 keV haben’. 


Amp. | 7 
ae es. 4 
| | 


1 


Photostrom 
S 
D 


70 5 & eas + >a : + 
= re 10% | . | 
~S beschleunigungsspannung : 50 iN 
aN 10° | | | 
an | a | 
70 8 Poe 1079) | | | ] 
S 2 | | 
= A vf cm | | 
| 
19° §\— | : ile ae a rs 
eG 10° Tae i 70” 70° oll 
SChichtspannung 


Fig. 2. Strom-Spannungskennlinien einer CdS-Schicht. Parameter ist die Strahlstromdichte; die Beschleu- 
nigungsspannung war konstant (50 kV), Verstarkungsfaktor = Zahl der im Photostrom gemessenen 
Elektronen pro Zahl der eingestrahlten Elektronen 


In Fig. 2 ist die Strom-Spannungskennlinie einer Schicht aufge- 
tragen. Die Beschleunigungsspannung der eingestrahlten Elektronen 
war konstant (50kV), Parameter ist die Strahlstromdichte. In der 
doppeltlogarithmischen Darstellung ergeben sich bis zu niedrigen Schicht- 
spannungen Geraden mit einer Neigung von 45°. Dieses Verhalten lat 
auf sperrschichtfreie Kontakte schlieBen. Bei hoher Feldstarke und 
hoher Strahlstromdichte beginnen sich Abweichungen vom Ohmschen 
Verhalten bemerkbar zu machen. Bei allen Messungen wurde der lineare 
Teil der Strom-Spannungskennlinie benutzt. Der eingezeichnete Ver- 
starkungsfaktor ist definiert durch: Zahl der in der Schicht flieBenden 


8 DiENES, G.J., u. G.H. VINEYARD: Radiation Effects in Solids. New York: 
Interscience Publishers Inc. 1957. 
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Leitungselektronen dividiert durch Zahl der auftreffenden 50 keV- 
Elektronen. Der Dunkelstrom betragt bei diesen Zellen bei einer Schicht- 
spannung von 100 V einige 10 1° Amp. 

Die Abhangigkeit des Photostromes von der Beschleunigungsspan- 
nung, gemessen an Schichten verschiedener Dicke, ist in Fig. 3 darge- 
stellt. Schichtspannung und Strahlstrom- ig 
dichte waren bei diesen Messungen Real Schichtaicke 
konstant. Bei zunehmender Energie der 
auftreffenden Elektronen nimmt der 
Photostrom zunachst ebenfalls mit der 
Beschleunigungsspannung zu, und zwar 
starker als linear, weil die energiereicheren 078 
Elektronen mehr Elektron-Lochpaare in 
der Schicht erzeugen kénnen. Diese Zu- 
nahme erfolgt solange, bis die Reichweite a 
der eindringenden Elektronen vergleich- 
bar wird mit der Schichtdicke. Von da 
an nimmt der Photostrom infolge des 
bei zunehmender Elektronenenergie ab- 
nehmenden Wirkungsquerschnittes wie- 
der ab®. Je dicker die Schicht ist, um 1* 
so gréBer ist die Elektronenenergie £,,,., 
bei der der maximale Schichtstrom er- 
reicht wird. Ein quantitativer Zusammen- 
hang zwischen dieser Energie F,,,, und 
der Schichtdicke kann nicht erwartet 


Photostrom 


werden, weil die Oberflache der Schich- a 

ten bei dem AktivierungsprozeB stark 

aufgerauht wird und die angegebene pit 

Wagungsdicke deshalb nur ein grober 70 20 50 KV 700 


Mittelwert sein kann. Beschleunigungsspannung 


om , Fig. 3. Abhangigkeit des Photostromes von 

Hur alle folgendens Untersuchtngen. wae. pecchicucisunesepannting bet verecice- 
wurden nur Schichten mit einer so den dicken Schichten. Strahlstromdichte 
be B und Schichtspannung waren konstant. 
groBen Dicke verwendet, daB auch die Die gestrichelten Linien wiirden gelten, 

7 Bin ; bs, ake ‘ 7 wenn der Photostrom proportional zur 
80 keV-Elektronen die Schicht nicht ie MR INA Hit 
durchdringen konnten. 

In Fig. 4a und b ist der Photostrom als Funktion der Bestrahlungs- 
starke bei Anregung mit Elektronen und mit Licht aufgetragen. Para- 
meter ist die Beschleunigungsspannung der eingestrahlten Elektronen 
(4a) bzw. die Wellenlainge des eingestrahlten Lichts (4b). Die Schicht- 
spannung wurde konstant gehalten. Der Photostrom7, hangt von der 
= Zum Beispiel: HurFrMann, F.N., J.S. CHEKA, B.G. SAUNDERS, R.H. RITCHIE 
u. R.D. BirKHorF: Phys. Rev. 106, 435 (1957). 
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Bestrahlungsstarke B bei starker Bestrahlung etwas schwacher als linear, 
bei schwacher Bestrahlung starker als linear ab. Dies gilt sowohl bei 
Anregung mit Elektronen als auch bei Anregung mit Licht. Die Kurven 
i,(B) in Fig. 4a und b haben bei gleichem Photostrom immer dieselbe 
Steigung, sie konnen also durch Verschieben parallel zur Abszissenachse 
in ihrer ganzen Lange zur Deckung gebracht werden. 

An Hand dieser Figur kann eine einfache Bestimmung der Ionisie- 
rungsenergie versucht werden. Aus Fig. 2 ist das Ohmsche Verhalten 
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Fig. 4a u. b. Abhangigkeit des Photostroms von der Bestrahlungsstarke. a Bei Anregung mit Elektronen; 
Parameter ist die Bestrahlungsstarke; b bei Anregung mit Licht; Parameter ist die Wellenlange. Die 
Schichtspannung war bei beiden Messungen gleich 50 V. Schichtdicke etwa 23 yu 


der CdS-Schichten bekannt, und nach Messungen des Hall-Effekts?!° ist 
CdS immer ein UberschuBleiter. Fiir den Photostrom in CdS gilt also: 


C= Cah UTS, 


(7 = Dichte des Photostromes, e = Elementarladung, a = Anregungs- 
dichte in Quanten/cm? sec, t = Lebensdauer der Elektronen, 1 = Be- 
weglichkeit, & = Feldstarke). 
Die gesuchte Tonisierungsenergie W, hangt mit der Anregungsdichte 
auf einfache Weise zusammen: 
W, = W,la 


(W, = pro Volumen- und Zeiteinheit eingestrahlte Energie) 


10 Zum Beispiel: Kr6cErR, F.A., H. J. VINK u. J. VANDEN BooMGAARD: Z. phys. 
Chem. 203, 1 (1954). 
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Wenn man zunachst annimmt, da®B Lebensdauer und Beweglichkeit 
der Leitungselektronen nicht von den Anregungsbedingungen abhangen, 
werden gleiche Photostréme bei gleicher Feldstarke durch gleiche An- 
regungsdichten verursacht. Man kann dann die Anregungsdichte einer 
Vergleichsmessung mit Licht entnehmen. 


Vergleicht man z.B. in Fig. 4 die bei der Wellenlange 546 mu und die mit der 
Beschleunigungsspannung 25 kV gemessenen Kurven miteinander, so erkennt man 
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Fig. 5. Aus dem Vergleich der Kurven 4a und b gewonnene Ionisierungsenergie als Funktion der Wellen- 
lange, fiir die der Vergleich durchgeftihrt wurde. Parameter ist die Beschleunigungsspannung. Die Kurven 
geben zugleich die spektrale Empfindlichkeit der Schicht wieder. Der MaBstab ist rechts fiir die oberste 
Kurye eingetragen, er gilt bei einer Schichtspannung von 50 V, entsprechend einer Feldstarke von 500 V/cm 


an der horizontalen, gestrichelten Geraden von Fig. 4a nach Fig.4b, dab 1,9 - 10! 
Quanten/cm? sec der Wellenlange 546 my denselben Photostrom hervorrufen wie 
10% eV/cm? sec eingestrahlte Energie der 25 kV-Elektronen. Das Verhaltnis 
100/1,9 = 52,6 eV/Quanten ist unabhangig von der Lage der gestrichelten Geraden. 
Es sei nun angenommen, da ein Lichtquant ein primares Elektron-Lochpaar 
erzeugt und daf die eingestrahlten Elektronen unabhangig von ihrer Energie einen 
festen Energiebetrag zur Erzeugung eines Elektron-Lochpaares benétigen. Dann 
wiirde aus dem oben durchgefithrten Vergleich folgen, daB die 25 kV-Elektronen 
52,6 eV fiir einen Jonisierungsakt benotigen. Fiihrt man jedoch diesen Vergleich 
mit den bei anderen Wellenlangen gemessenen Kurven 7,() durch, so erhalt man 
je nach der Wellenlange einen ganz unterschiedlichen Betrag fiir die bestimmte 
Ionisierungsenergie. Das Ergebnis ist in Fig. 5 aufgetragen. Die durch Kreuze 
gekennzeichneten MeBpunkte sind durch direkten Vergleich der Kurven 7,() in 
Fig. 4a und b entstanden. Wenn man die bei Elektronenbestrahlung gemessenen 
Kurven 7,(B) der Fig. 4a zu niederen Bestrahlungsstarken hin extrapoliert, kann 
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man die zugehérigen Bestrahlungsstarken bei der Messung mit Licht auch mit 
W-Lampe und Monochromator erreichen. Die so gewonnenen MefSpunkte sind #f 
durch Kreise gekennzeichnet. 


Dieses einfache Verfahren zur Bestimmung der Ionisierungsenergie | 


liefert also kein unmittelbar brauchbares Ergebnis; trotzdem wurde es 


hier durchgefiihrt, da es am Ende der Arbeit bei der richtigen Bestim- it 
mung der Ionisierungsenergie bendtigt wird. Der Grund fiir das Ver- }] 
sagen der beschriebenen Methode ist darin zu suchen, da Lebensdauer 
und Beweglichkeit tatsachlich keine Konstanten sind, sondern wegen der | 
an der Oberflache starker vorhandenen Stérungen (Haftstellen und 
Rekombinationszentren) mit der Schichttiefe zunehmen. Darum er- 
zeugen die nur in die Oberflache der Schicht eindringenden langsamen 
Elektronen und kurzwelligen Lichtquanten einen geringeren Photo- 
strom als die tiefer eindringenden langwelligen Lichtquanten und schnel- 
len Elektronen. Das zeigt auch bereits ein Vergleich mit den Messungen 
in Fig. 3. Bei kleinen Beschleunigungsspannungen steigt in Fig. 3 der 
Photostrom bei konstanter Strahlstromdichte sehr viel starker mit der 
Beschleunigungsspannung an als in Fig. 4a bei konstanter Beschleuni- 
gungsspannung und zunehmender Strahlstromdichte. Man darf also 
Elektronen einer bestimmten Beschleunigungsspannung nur mit Licht- 
quanten einer ganz bestimmten Wellenlange vergleichen, namlich mit 
solchen, die zu einer gleichen Lebensdauer und Beweglichkeit der an- 
geregten Leitungselektronen fiihrt. Zunachst soll nur die Lebensdauer 
gemessen werden. Dabei wird sich zeigen, daB bereits ein Vergleich der 
Lebensdauer allein zu einer eindeutigen Ionisierungsenergie fiihrt. 


5. Ermittlung der Lebensdauer und der Beweglichkeit 
mit Hilfe der ,,Wechsellichtmethode‘ 
Ein bewahrtes Verfahren zur Messung der Lebensdauer freier Ladungstrager 


in einem Photoleiter, das hier auch auf die durch Elektronen angeregte Photo- 
leitung angewendet wurde, ist die in der Literatur beschriebene Wechsellicht- 


methode!!™4, bei der die erregende Strahlung sinusférmig moduliert wird. Die \f 


zeitliche Anderung der Konzentration der freien Elektronen ist dann: 
na=(1+mcoswt)a—R (1) 


(m = Modulationsgrad, a = Anregungsdichte in Quanten/em® sec, R = Zahl der 
pro cm? und sec rekombinierenden Elektronen). Die Konzentration der freien 
Elektronen sei n =”) + An(t), wobei der zeitliche Mittelwert M, das Produkt aus 
der Erzeugungsrate a und der mittleren Lebensdauer 7 ist. Fiir m<1 ist An <M, 
dann kann als erste Naherung fiir R, unabhangig vom speziellen Rekombinations- 
mechanismus geschrieben werden: R=R)+An/tr. Die dadurch eingefiihrte 


1. NrexiscH, E.A.; Ann. Phys: (6) 15, 279 (4955). 

12 FASSBENDER, |., u. H. LEHMANN: Ann. Phys. (6), 6, 215 (1945). 
13 ScHuLtz, B.H.: Philips Res. Rep. 10, 337 (1955). 

4 Pauw, L.J. VAN DER: Philips Res. Rep. 12, 364 (1957). 
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Rekombinationszeit tr hangt im allgemeinen (ebenso wie Tt) von der Elektronen- 
konzentration » ab und ist von t verschieden. Beide stimmen nur uberein, wenn 
die Rekombination genau als Reaktion erster Ordnung verlduft. Der zeitliche 
Mittelwert Ry der Rekombination hebt sich gegen den zeitlichen Mittelwert a der 
Anregung weg. Es bleibt als Gleichung ftir Am iibrig: 


; An 
Ant) =a-m-coswm:-¢t— —, 
OR 
mit der Lésung: 
t 
ee am 
An=Ange *® + —__ cos (wt — g); tgp =O-Tp. (2) 
/ 1 
/ 2 ate = 
TR 


Der stationare Photostrom setzt sich also zusammen aus einem Gleichstrom AJ 
der der Konzentration m, entspricht, und einem iiberlagerten Wechselstrom A Tess 
entsprechend der im stationaren Zustand periodischen Konzentrationsaénderung An. 
Fiir die Stromdichten gilt demnach: 


Anyi ea oe: (3) 


Al ott = @- Anere L- Sehr, (4) 


/ 5 1 
| (0% + 34) 
Der Wechselstromanteil ist fiir @ => 1/tp proportional zu 1/m. Dann folgt aus 
Gl. (4) fiir die Beweglichkeit 
_ Alett: @* 2 (5) 


4 
f a:m:e-E 


und aus Gl. (3), (4) fiir die Lebensdauer: 
Al-m 
ee ee (6) 
Al ete: @- /2 
In dieser Gleichung ist die Anregungsdichte a nicht enthalten. Man kann mit 
Hilfe der Gl. (6) also auch bei Elektronenbestrahlung, bei der die Anregungsdichte 
ja nicht bekannt ist, eine Lebensdauer bestimmen. 


Im anderen Grenzfall m <1/tp wird 
; _ ™m 
lim Aer — CC Ee ad (7) 
o>0 y2 
Dieser Wert hangt eng mit dem Gleichstrommittelwert nach Gl. (3) zusammen. Ist 


namilich wie in Fig. 4 


AI = Aly (B/By)*; (8) 
(B = Bestrahlungsstarke), so folgt: dAI/dB =«%- AI/B und 
pease = ee Bey = «Al: . = aAI- i : (9) 
Setzt man Gl. (3) in Gl. (9) ein, so erhalt man: 
bien AV (2 2 Yep O POTS I, O20 ue : 
o0 y2 


Aus dem Vergleich mit Gl. (7) folgt daraus: 


EOL = ae (10) 


A Legp (log) 
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In den bisherigen Uberlegungen wurde stillschweigend vorausgesetzt, dab alle 
durch die Bestrahlung angeregten Elektronen zur Leitfahigkeit beitragen. Tat- 
sdchlich wird aber meistens ein oft sehr groBer Bruchteil davon in Haftstellen ge- 
bunden und dann im Photostrom nicht mitgemessen. Der Einflu®B solcher Haft- 
stellen soll an Hand der Fig. 6 erlautert werden, in der der Photowechselstrom 
schematisch als Funktion der Frequenz aufgetragen ist. Die gestrichelte Kurve 
stellt den bereits behandelten Fall dar, daB keine Haftstellen vorhanden sind, die 
ausgezogene Kurve gilt dagegen bei Anwesenheit von Haftstellen, aber unter sonst 
gleichen Bedingungen, insbesondere bei unverainderter Rekombinations-Lebens- 
dauer Tr (die quantitative Herleitung erfolgt im Anhang). Bei hinreichend kleinen 
und bei hinreichend groBen Frequenzen fallen beide Kurven zusammen. Bei kleinen 
Frequenzen andert sich die Anregung so langsam, daf} praktisch stets Gleichgewicht 

zwischen Anregung und _ Re- 
~Tp kombination herrscht, und dieses 
SS i ist unabhangig von etwa_ vor- 
handenen Haftstellen. Anderer- 
seits kénnen bei sehr hohen 
Frequenzen weder die Rekombi- 
nation noch die Haftstellenbeset- 
zung der schnell veranderlichen 
Anregung folgen, darum wirkt sie 
CZ sich nur auf die Konzentration 
der freien Ladungstrager aus, also 
wiederum so, als ob keine Haft- 
stellen vorhanden waren. 
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Dagegen konnen sich _ beide 
Ven Ven Vey Vey iy) Runes ei mittleren Frequenzen 
um Gr6Benordnungen unterschei- 
den. Von groBen Frequenzen 
herkommend wird die 1/@-Ab- 
hangigkeit bereits bei emer Frequenz 1/ty > 1/tr ungiiltig. Unter bestimmten 
Voraussetzungen, wenn namlich 1/t;,>1/tp und nur ein kleiner Bruchteil aller 
Haftstellen mit Elektronen besetzt ist, bedeutet ty die Einstellezeit fiir das Haft- 
stellen-Gleichgewicht. Die Abweichung von der 1/m-Abhangigkeit kommt also 
dadurch zustande, daly bereits wahrend einer Periode ein Teil der angeregten Elek- 
tronen an Haftstellen gebunden wird. Bei weiter abnehmender Frequenz wird ein 
immer groBerer Bruchteil gebunden, darum wachst der Photostrom nicht an. Erst 
wenn die Wechselanregung so langsam erfolgt, da in jedem Augenblick Gleich- 
gewicht zwischen den Haftstellen und den freien Elektronen herrscht, nimmt der 
Strom wieder proportional mit 1/m zu. Er ist aber im Verhaltnis 6 = x/(m + H-) 
kleiner als nach der 1/@-Abhangigkeit bei hohen Frequenzen, weil nur der Bruch- 
teil 6 aller Elektronen frei bleibt (H~ = Konzentration der besetzten Haftstellen). 
Dementsprechend erreicht die A/efg(w)-Kurve den fiir kleine Frequenzen giiltigen 
Gleichstromwert bei einer Frequenz, die ebenfalls im Verhaltnis 6 kleiner ist als 


die Frequenz 1/tp, bis zu der ATegg in einem Photoleiter ohne Haftstellen konstant 
bleibt. 


Fig. 6. Schematischer Verlauf des Photowechselstromes als 
Funktion der Anregungsfrequenz. 6 = 9/(% + H,) 


Messen kann man meistens nur den Anfang der AJef¢(w)-Kurve bis zur ersten 
1/m-Abhangigkeit. Fiir einen Photoleiter ohne Haftstellen erhalt man daraus nach 
Gl. (5) und (6) tp und w. Bei einem Photoleiter mit Haftstellen liefern dieselben 
Gleichungen statt dessen nach den obigen Uberlegungen tTp/d und [p= OF, Wilee 
der Wechsellichtmethode erhalt man also in diesem Fall die Zeitkonstante des 
Photostroms, die ein Ma fiir seine Tragheit und im VerhAaltnis 1/6 gréBer ist als 
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die Rekombinations-Lebensdauer, sowie eine mittlere Elektronenbeweglichkeit, die 
wegen der Bindung eines Teils der Elektronen an Haftstellen 5 mal kleiner ist als 
die Beweglichkeit der freien Elektronen. Diese erhalt man nur, wenn die Haft- 
stellenbesetzung durch die Anregung nicht verdndert wird, also bei sehr hohen 
Frequenzen (@ > 1/t;z) oder bei groBen Bestrahlungsstarken, wenn praktisch alle 
Haftstellen standig besetzt sind. 


6. Experimentelle Ergebnisse der Wechsellichtmethode 
In Fig. 7 ist der Photowechselstrom als Funktion der Anregungs- 
frequenz aufgetragen, Parameter ist die Wellenlange. Bei kleinen Fre- 
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FPEQUENEZ V 


Fig. 7. Abhangigkeit des Photowechselstromes von der Frequenz 7 = w/2z bei Anregung mit Licht. Para- 

meter sind die Wellenlange und die Bestrahlungsstarke. Schichtspannung = 10 V, Schichtdicke etwa 23 U. 

In die horizontalen gestrichelten Kurven mtinden die Kurven bei sehr kleinen Anregungsirequenzen. ein. 
Langs der gestrichelten schragen Geraden mit einer Neigung von 45° ware A/e¢¢ proportional zu 1/@ 


quenzen (@— +0) miinden die Kurven in die horizontalen gestrichelten 
Geraden; diese wurden aus der jeweiligen Abhangigkeit des Photogleich- 
stromes von der Bestrahlungsstarke bestimmt [Gl. (9)]. Der Photo- 
wechselstrom ist nicht proportional zu 1/m. Die Abweichung von der 
Proportionalitat ist um so starker, je kiirzer die Wellenlange des benutz- 
ten Lichtes ist. Die aus einer Messung zu entnehmende Beweglichkeit 
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und Lebensdauer hingen deshalb von der Frequenz ab, bei der man die | 
Messung auswertet. Die in Fig. 8 aufgetragenen Ergebnisse wurden den | 
Messungen bei 1000 Hz entnommen. Es sind Photogleichstrom A/,\ 
Beweglichkeit 4 und Lebensdauer t als Funktion der Bestrahlungs- | 
stirke aufgetragen. Gemessen wurde bei den Wellenlangen 436 my und) 
577/579 mu als Parameter. Beweglichkeit und Lebensdauer hangen } 


nd 00 
Amp.| cmé/Vsec | 
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° Lh STIS Fh = 
go gg a ee 10 
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Fig. 8. Photostrom AJ, Beweglichkeit 4 und Lebensdauer t als Funktion der Bestrahlungsstairke bei zwei 
verschiedenen Wellenlangen als Parameter. Beweglichkeit und Lebensdauer wurden bei einer Anregungs- 
frequenz von »=w/22 = 1000 sec"? gemessen. Schichtspannung = 10 V, Schichtdicke etwa 23 u 


sowohl von der Bestrahlungsstarke als auch von der Wellenlange ab. Bei 
groBen Bestrahlungsstarken und langwelligem Licht erreicht die Be- 
weglichkeit emen konstanten Wert von etwa 16 cm?/V sec. 


Die aus den Wechsellichtmessungen bestimmte Lebensdauer nimmt 
mit der Bestrahlungsstarke auch dann noch ab, wenn die Beweglichkeit be- 
reits konstant geworden ist (Fig. 8, Messung mit A=577/579 my). Bei 
diesen hohen Bestrahlungsstarken wachst namlich der Photostrom etwas 
schwacher als linear mit der Bestrahlungsstarke (Fig. 4b), es gilt also 
kein einfacher monomolekularer Rekombinationsmechanismus, bei dem 
die Lebensdauer unabhangig von der Bestrahlungsstarke ist. Der Ver- 
lauf der in Fig. 7 und 8 gezeigten Kurven kann durch die Annahme von 
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Haftstellen erklart werden, deren Elektronen bei einer Frequenz von 
1000 Hz der Anregung noch folgen kénnen. Bei starker Einstrahlung 
mit langwelligem Licht kénnen diese Haftstellen alle besetzt und damit 
die Beweglichkeit der freien Elektronen gemessen werden. Diese An- 
nahme wird gestiitzt durch die in Fig. 9 dargestellte Messung. Hier ist 
der Photowechselstrom als Funktion der Frequenz, gemessen bei 2 = 
577/579 my, aufgetragen. Para- 
meter ist die Bestrahlungsstarke. 
Bei einer Bestrahlungsstarke Amp. 
von 3-10! Quanten/cm? sec, 

bei der die Beweglichkeit den g 
konstanten hohen Wert  an- 
genommen hat, ist der Photo- 
wechselstrom auch im Bereich 
von 1000 Hz proportional zu 1/ 
geworden. 

Der Wert von 16 cm?2/V sec 
fiir die Beweglichkeit der freien 
Elektronen bei starker Anregung 
liegt an der unteren Grenze der 
an CdS-Einkristallen aus dem 
Hall-Effekt bestimmten Beweg- 
lichkeiten?®. Dies ist nicht tiber- 
raschend, denn in den durch hohe 
Dotierung stark gestérten poly- 3 | 
kristallinen Schichten mu8 die 30 700 300 sec" 1000 
Beweglichkeit der Leitungselek- Ded EY 
tronen kleiner sein als in Ein- Fig. 9. Abhangigkeit des Photowechselstromes von 


der Frequenz bei Anregung mit langwelligem Licht. 
kristallen. Die Konzentration der Parameter ist die Bestrahlungsstarke. Gestrichelte 
Haftstellen an der Oberflache der yy. senichdicke etwa 25a, Der Photoweehselstrom 
Schichten ist offenbar erheblich andert sich hier starker als linear mit der Bestrah- 
5 7 , lungsstirke B, weil auch die Beweglichkeit ~ mit B 

grOBer als im Innern, da bei glei- zunimmt (Fig. 8) 
cher eingestrahlter Quantenzahl 
das kurzwellige Licht eine kleinere Beweglichkeit ergibt als das lang- 
wellige und auBerdem die bei kleinen Wellenlangen gemessene Beweg- 
lichkeit auch bei hohen Bestrahlungsstarken keinen konstanten Wert 
annimmt, sondern weiter ansteigt (Fig. 8). Die Annahme einer gréBeren 
Konzentration von Haftstellen in der Schichtoberflache erklart auBerdem 
die starkere Abweichung der AJ,s;(m)-Kurve von der Proportionalitat 
bei kurzen Wellenlangen. 

Die Abhangigkeit der Beweglichkeit von der Bestrahlungsstarke bei 
Einstrahlung mit langwelligem Licht laBt sich quantitativ bereits durch 
Annahme nur einer Art von Haftstellen beschreiben. Im thermischen 
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Gleichgewicht mit den freien Elektronen gilt fiir die Besetzung dieser J 


Haftstellen: niH™ _ ny g—ABiRT. (14) | 


Mit H* =H,—H-und 6=n/|(n +4. ) erhalt man daraus eine Beziehung } 
zwischen 6=y,/ und 1: | 
n + Ny e—4E/kT HF 


= eee 42) 
o— Halle n+ Hy + Ny e—4b/RT (12) 


|H, = Konzentration der Haftstellen, H™ = Konzentration der besetzten | 
Haftstellen, H* = Konzentration der leeren Haftstellen, AE = Energie- | 
differenz Haftstellenniveau-Unterkante Leitungsband, N, = Termdichte | 


: . 2amkT \3 
im Leitungsband = 2(-* — ] )- 


fw 
te 


OF 


beweglichkeltsverhalins 


| | lle | | 
ie 7 zr 
170% 2 07 £ 70 J om 
Konzentration nr 
Fig. 10. Aus Fig. 8 entnommene Abhangigkeit des Beweglichkeitsverhdltnisses 6 = 2,,/ von der 
Konzentration ” der freien Elektronen 


Das Verhaltnis m,,/“ kann man unmittelbar der Fig. 8 entnehmen; 
die jeweils zugehérige Konzentration erhalt man aus dem Photostrom AJ, 
wenn man die Wagungsdicke naherungsweise gleich der Dicke der strom- 
fiihrenden Schicht setzt und fiir die Beweglichkeit ~ den aus Fig. 8 
bekannten Wert fiir die freien Elektronen benutzt. Die so entstandenen 
MeBpunkte sind in Fig. 10 eingetragen. Die beiden freien Parameter AE 
und Hy, in Gl. (12) kann man durch Anpassen an diese MeBpunkte ge- | 
winnen. Im gezeichneten Beispiel erhalt man AE =15,4kT und Hy= 
4-10%cm 3. Die ausgezogene Kurve wurde mit diesen Werten aus 
Gl. (12) berechnet. Da die Beweglichkeit in Fig. 8 bei einer Wechsel- 
frequenz von 1000 Hz und bei Zimmertemperatur bestimmt wurde, sind 
hier nur die Haftstellen berticksichtigt, die bei diesen Bedingungen den 
Photowechselstrom noch beeinflussen. 

Uber Konzentration und energetische Lage der Haftstellen an der Schichtober- 
flache kann man auf Grund der obigen Betrachtung keine Aussage machen, da sich 
die Konzentration » aus dem Photostrom nicht berechnen laBt, einmal weil die | 
Dicke der stromfiihrenden Schicht nicht bekannt ist und weil man damit rechnen 


mul, da auch die Beweglichkeit der freien Elektronen an der Schichtoberflache 
nicht die gleiche ist wie im Innern der Schicht. 
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Die zu den Wechsellichtmessungen entsprechenden Ergebnisse bei 
Wechselanregung mit Elektronen sind in Fig. 11 und 12 dargestellt. 
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Fig. 11. Abhangigkeit des Photostromes von der Frequenz bei Anregung mit Elektronen. Parameter ist 
Bestrahlungsstarke = 3,7 - 101° eV/cm? sec, Schichtspannung = 10 V, 
Schichtdicke = 23 u 


die Beschleunigungsspannung. 


Fig. 11 entspricht der Fig. 7; an Stelle der Wellenlange ist hier die 
Beschleunigungsspannung Parameter. Die Abhdangigkeit des Photo- 
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Fig. 12. Photostrom, Beweglichkeit und Lebensdauer als Funktion der Bestrahlungsstarke bei Anregung mit 


Elektronen einer Energie von 40 keV. Die Beweglichkeit kann nur in relativen Einheiten angegeben werden. 


Beide Achsen sind logarithmisch geteilt. Schichtspannung = 10 V, Schichtdicke etwa 23 u. 


stromes, der Lebensdauer und der relativen Beweglichkeit von der Be- 
strahlungsstarke bei einer festen Beschleunigungsspannung sind in Fig. 42 


Photostrom 
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aufgetragen, die der Fig. 8 bei Lichtanregung entspricht. Bei Anregung 
mit Elektronen kann nur eine relative Beweglichkeit angegeben werden, 
da die GroBe a der Gl. (5) hier nicht bekannt ist. Aus den Figuren geht | 
hervor, daB die Schichten sich bei Anregung mit Elektronen genau so 
verhalten wie bei Anregung mit Licht einer passenden Wellenlange. Die 
Annahmen, die zur Erklarung des 
Verhaltens der Schichten bei Licht- 
anregung gemacht wurden, kénnen 
also ebenfalls bei Elektronenbe- 
strahlung benutzt werden. 


o T 
Amp. | 


Go 


7. Bestimmung des mittleren 
Energiebedarfs zur Anregung 
eines Elektrons in das Leitungs- 
band von CdS bei Bestrahlung 
mit Elektronen 


Die Messung der Lebensdauer 
hat gezeigt, daB diese sowohl von der 
Wellenlange als auch von der Zahl 
der auftreffenden Lichtquanten 
bzw. der Beschleunigungsspannung 
und der Zahl der auftreffenden Elek- 
tronen abhangt. Die zu einer be- 
stimmtenBeschleunigungsspannung 
aquivalente Wellenlange ist also 
dadurch ausgezeichnet, daB bei glei- 
cher Schichtspannung und gleichem 
Photostrom dieselbe Lebensdauer 
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Fig. 13. Zusammenhang zwischen Photostrom und 
Lebensdauer bei verschiedenen Wellenlangen und 
Beschleunigungsspannungen als Parameter. Die Be- 
strahlungsstarke ist unabhangige Verdnderliche. 


gemessen wird, sowohl bei Anregung 
mit Elektronen als auch bei An- 
regung mit dem zu vergleichenden 
Licht. Die Lebensdauer wurde des- 


Schichtspannung = 100 V, Schichtdicke etwa 23 u. halb bei verschiedenen Beschleuni- 
gungsspannungen und Wellenlangen 
als Funktion des Photostromes bestimmt (Fig. 13). Bei einem willkiir- 
lichen Photostrom (gestrichelte horizontale Gerade in Fig. 13) kann nun 
die Lebensdauer als Funktion der Wellenlange abgelesen werden. Man 
erhalt mit den vier MeBpunkten (A = 405, 436, 546 und 577/579 mu) die 
obere Kurve in Fig. 14. DaB diese Kurve zwischen den MeBpunkten den 
eingezeichneten Verlauf hat, wurde durch Messung bei niedrigeren Be- 
strahlungsstarken mit Hilfe von Wolframlampe und Monochromator 
kontrolhert. In Fig. 14 sind oben ferner die aus Fig. 13 entnommenen 


Lebensdauern bei Anregung durch Elektronen eingezeichnet, die zum 
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gleichen Photostrom gehéren. Durch einen Vergleich mit der ausgezoge- 

nen Kurve erhalt man hiermit schlieBlich die Aquivalenten Wellenlangen. 
Zur richtigen Bestimmung der lonisierungsenergie kann man jetzt 

auf die MeBergebnisse in Fig. 5 zuriickgreifen. Dort ergab sich statt 

eines eindeutigen Wertes 

eine Kurvenschar, weil 8e¢|  Photostram 64. 10-*Amp. 

die Elektronenanregung zs | 


mit der Anregung durch § <famey a 
ee ak cy eee 8 407% | 14 
“ te einer beliebigen Ss --—-|——| 40 
Wellenlange verglichen § Cfo atesenn nl OF 
wurde. Tatsachlich ist 8 2 
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aber nur ein Vergleich 
mit der Aquivalenten —— 


Wellenlange — sinnvoll. 40 T 7 
Das Ergebnis wird im eV 
unteren Teil von Fig. 14 20 


veranschaulicht, in der 
die vier Kurven denen 
der Fig. 5 entsprechen. 
Unabhangig von der Be- 
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nauigkeit stets den glei- Wellenlinge 


chen Wert fiir die Ioni- Fig. 14. Oben: Aus Fig. 13 entnommene Abhangigkeit der Lebens 
2 2 : dauer von der Wellenlange bei einem willktirlichen Photostrom von 
slerungsenergle. Dieser 6,4:10-4Amp. Unten: Bestimmung der Ionisierungsenergie mit Hilfe 


Wert ist unabhangig von der Kurven von Fig. 5. Bei jeder einzelnen Beschleunigungsspannung 
se ist nur die Wellenlange mabgeblich, bei der sich die gleiche 


der Gr6dBe des Photo- Lebensdauer ergibt wie bei Elektronenanregung 
stromes, fiir den der 

Vergleich durchgefiihrt wird, weil alle Kurven in Fig. 13 praktisch 
parallel sind. Er ergibt sich aus Messungen an mehreren Schichten zu 
9,3 eV. Der maximale Fehler betragt bei 12 Messungen +1 eV, wenn 
man nur die Streuung der Einzelergebnisse beriicksichtigt. 

Die Messung der Ionisierungsenergie kann durch systematische 
Fehler verfalscht werden. Es wurden beriicksichtigt: Die Absolut- 
Eichung des Sperrschicht-Photoelementes, die Strommessung mit dem 
Faraday-Kafig und die Energieverluste durch Riickstreuung von Licht 
und Elektronen an der CdS-Schicht. Eine grobe Abschatzung liefert 
einen maximalen Fehler von -—-10%. 

Z. Physik. Bd. 154 20 
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Fiir Ge, Si, GaAs und CdS finden sich in der Literatur ebenfalls 
Messungen der Ionisierungsenergie, zum Teil bei Anregung mit 5,3 MeV 
a-Teilchen, zum Teil bei Anregung mit Elektronen verschiedener Ener- 
giel> 18, Die Ergebnisse dieser Arbeiten sind zusammen mit dem Band- 
abstand der untersuchten Halbleiter in der Tabelle aufgefiihrt: 


Tabelle 


Substanz 


Ge | si Meaks. | cas 
| 
| 
| 
| 
| 


| 
Bandabstand . . | 0,72 | 1,03 | 1,35 | 2,5 eV 
W,a-Teilchen. . | 2,94 | 3,6 | T:30eN, 
W, Blektronen’ < 337437 Ge ora 


Die gemessenen [onisierungsenergien sind immer sehr viel gréBer als 
der Bandabstand und nehmen mit dem Bandabstand zu. Es ist be- 
merkenswert, daB die mit Elektronen gemessenen IJonisierungsenergien 
etwa um den Bandabstand des jeweils untersuchten Halbleiters gréBer 
sind als die mit «-Teilchen gemessenen [onisierungsenergien. 

Die Photoleitfahigkeit von CdS andert sich bei Einwirkung von Luft- 
feuchtigkeit und Luftsauerstoff, besonders im Bereich der Eigenabsorp- 
tion!®, Bei den hier benutzten CdS-Schichten mit der groBen Ober- 
flachenrauhigkeit und der ungeschiitzten Oberflache sind diese Ande- 
rungen besonders stark. Fiir absolute Messungen von Elektronenstr6- 
men im Vakuum eignen sich diese CdS-Schichten darum nur schlecht, 
wenn sie zwischen den einzelnen Messungen der Luft ausgesetzt werden. 
Im Vergleich zu Faraday-Kafig, lonisationskammer und GaAs-Sperr- 
schicht-Photoelement ist der pro auffallendem Elektron flieBende Strom 
in der CdS-Schicht um GréBenordnungen starker. Allerdings wird diese 
Verstarkung erkauft durch eine gréBere Tragheit der Anzeige. 

Iruir die Anregung zu dieser Arbeit, fiir die Bereitstellung experimenteller Hilfs- 
mittel und fiir fordernde Diskussionen bin ich den Herren Professoren Dr. H. K6niG, 
Dr. F. St6cKMANN und Dr. P. GoERCKE zu groBem Dank verpflichtet. 


Anhang: Zur Frequenzabhangigkeit des Photowechselstroms 
bei Anwesenheit von Haftstellen 
Wenn in einem Photoleiter Haftstellen H vorhanden sind, die mit 
den freien Elektronen des Leitungsbandes in Wechselwirkung stehen, ist 
Gl. (4) zu ersetzen durch 
m= ali +meo) — 


nH 


7 Sad CAAY 


—— TR 
16 HEERDEN, P. J. vAN: Phys. Rev. 106, 468 (1957). 
1? RAPPAPORT, P.: Phys. Rev. 93, 246 (1954). 
18 PFISTER, H.: Z. Naturforsch. 12a, 247 (1957). 
1 BUBE, Ravi a Chem Physw2 ie 1400N (lose): 
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und durch eine analoge Gleichung fiir H zu ergiinzen: 
H- =r1nH* — yi: (A.2) 


Dabei sind die Anlagerung der Elektronen an die Haftstellen und die 
Wiederabspaltung in iiblicher Weise durch einen Rekombinations- 
koeffizient y und durch eine Abspaltungsfrequenz y charakterisiert. Bei 
schwacher Amplitude der Wechsellichtanregung sind alle Konzentra- 
tionsanderungen klein gegen die zeitlichen Mittelwerte; es geniigt darum, 
nur die Glieder zu beriicksichtigen, die im ersten Grad von den Konzen- 
trationsdanderungen abhingen: 


An =amei*t— J nlTr—vHS An +(y +r) AH, (A.3) 
AH- =rHx An—(y + 7%) AH- (A.4) 
mat AT —=— AH” wegen H--- HX = H, = const. 


Fir die stationare (periodische) Lésung 
An=A-amé9) 
erhalt man aus diesen Gleichungen 


5 ay 
Mere P= 2 NR cae eo _ 
— GO) | @,/tp 4-10 (4/tr 1X = @,)) * 


F 2 x\2 
mit @,—y +7, und @, = a = PAY Piet hld oe. 
Xv 


Die Frequenzabhangigkeit von A ist schematisch in Fig. 6 dargestellt 
und dort besprochen worden, dabei ist 6 =@,/@,. 

In einem Grenzfall hat dieses Verhaltnis eine einfache anschauliche 
Bedeutung. Fiir w,>>1/tTp ist zunachst 1/m,=Ty die Zeit, wahrend der 
sich nach einer St6rung das Haftstellengleichgewicht wieder einstellt ; 
das folgt aus Gl. (A.4) mit AH- x —An. Ist weiter noch Vv <1, — das 
bedeutet eine schwache Besetzung der Haftstellen, also H< H* —, so 
wird 6=n,/(n) +H), also gleich dem relativen Anteil der freien Elek- 
tronen. 


20* 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 
Das Elektronen-, Positronen- 
und Gammaspektrum des “Cu* 


Von 
WoLF-DIETER SCHMIDT-OTT 


Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. Dezember 1958) 


Mit einem Szintillationsspektrometer wurden das f-- und f*-Spektrum des ®Cu_ 
(Ty), = 12,8 h) untersucht. Das Praparat befand sich in einem Anthracen-Spalt-) 
kristall, der in einen NaJ-Lochkristall eintauchte. In Koinzidenz mit der Ver- 
nichtungsstrahlung, die im NaJ-Kristall nachgewiesen wurde, wurden die Posi- 
tronen, in Antikoinzidenz die Elektronen gemessen. Man erhielt erlaubte Spektren |i) 
mit den Grenzenergien Eg~= (580 + 17) keV und Egt = (665 + 20) keV. Fur Posi- 1 | 
tronen von 150 bis 665 keV besteht ein linearer Zusammenhang zwischen der Licht- 
ausbeute in Anthracen und der Teilchenenergie. Die Lichtausbeute fiir Elektronen 
und Positronen der Energie 665 keV ist die gleiche. 

AuBerdem wurde mit dem NaJ-Lochkristall die y-Strahlung des ®!Cu untersucht. 
Die Energie wurde zu E,,= (1,317 + 0,008) MeV und die Intensitat zu N,|Ngt = 
0,0280 + 0,0024 ermittelt. 


1. Einleitung 
Wie vAN Vooruis! nachgewiesen hat, besitzt das ®*Cu eine 6-- und 
f*-Aktivitat. Nach ALVAREZ? zerfallt der Kern auch durch Elektronen- 
einfang. Das ®Cu war seither 
Gegenstand mehrerer Unter- 
suchungen, deren Ergebnisse 
in 3 zusammengestellt sind. In 


oY 


ee 


732 Bg Fig.1 wird das Zerfallsschema 
% . . . . 
Se ae gezeigt, das im Prinzip von 
ils Brapt u. Mitarb.* angegeben 
oN) ‘ * 5 
: wurde. Fiir das Verzweigungs- 
Fig. 1. Zerfallsschema des “Cu. Als Anregungsenergie des haltni : 
4Ni ist bereits der hier ermittelte Wert angegeben verhaltnis wird heute ange- 


nommen?: Elektroneneinfang 
in 42%, B--Ubergang in 39% und £t-Ubergang in 19% aller Zerfialle. 
In etwa 0,5% der Zerfalle wird durch Elektroneneinfang ein angereg- 
tes Niveau des ®*Ni gebildet. Der Kern gibt die Anregungsenergie 
durch y-Quanten von etwa 1,3 MeV ab. 


* Dissertation G6ttingen 1958, Teil I. 

1 vAN Vooruis, S.N.: Phys. Rev. 50, 895 (1936). 

2 ALVAREZ, L.W.: Phys. Rev. 54, 486 (1938). 

3 STROMINGER, D., J.M. HOLLANDER u. G.T. SEABORG: Rev. Mod. Phys. 30, 
585 (1958). 

4 Brapt, H., P.C. GuGEeLot, O. Huser, H. MEpicus, P. PREISWERK, P. SCHER- | 
RER u. R. STEFFEN: Helv. phys. Acta 19, 219 (1946). 
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Zur Untersuchung der B-- und £*-Spektren dienten meist magneti- 
| sche Spektrometer. Wie TYLER® sowie Cook und LANGER® zeigten, 
stimmten die MeBwerte im Bereich groBer Energien mit den Vertei- 
lungen, die von der Fermischen Theorie fiir erlaubte Spektren geliefert 
werden, tiberein. Bei kleinen Energien lagen die MeBpunkte oberhalb 
der Fermi-Geraden. Wu und ALBERT’, LANGER, Morrat und Price® 
sowie OWEN und CooK® erklarten die Abweichungen durch Streuung 
und Bremsung der Teilchen in der Praparatschicht und Praparat- 
unterlage. 
In der vorliegenden Arbeit wurden die Elektronen, Positronen und 
| auBerdem die y-Strahlung mit einem Szintillationsspektrometer neu 
' gemessen. 


2. Die Messung von Elektronen und Positronen 
Zur Untersuchung der f-Spektren wurde ein Anthracen-Spalt- 
- kristall-Spektrometer in Verbindung mit einem Na J-Lochkristall ver- 
' wendet. In Fig. 2 wird 


ein Schnitt durch die be- —— Phofomultiplier 
AMS MeBanordnung Se ——— Pexiglaslichierter 
zeigt. Der Anthracen- - 754 A\ ~Reflekfortole 
Kristall* war in zwei Fraparat 

sta Anthracenkristral! 


Halften zerteilt, zwischen 
die das Praparat durch 
direktes Auftragen der 
radioaktiven Substanz ge- 
bracht wurde. Der Kri- 
stall, der auf einem Licht- 
leiter aufgeklebt war, 
wurde mit einer 15 p- 
Al-Reflektorfolie umklei- eich er aan 
det. Er hatte zylindrische Fig. 2. Langsschnitt durch die aa eek cues ea 
Form, einen Durchmesser Anthracenkristall, NaJ-Lochkristall und Multipliern 

von 0,5cm, eine Hohe von 

0,7 cm. Dieser Kristall tauchte in die Offnung eines Na J-Lochkristalls * 
ein. Der Lochkristall besaB einen Durchmesser von 5,1 cm, eine Héhe von 
5,1 cm, einen Lochdurchmesser von 0,9cm und eine Lochtiefe von 
2,5cm. Zwei Multiplier**, die die Fluoreszenzstrahlung der beiden 


Na J-Aristo// 


* Firma Harshaw, USA. 
*xk Du Mont 6291 und 6263. 
5 Tver, A.: Phys. Rev. 56, 125 (1939). 
8 Cook, C.S., u. L.M. LANGER: Phys. Rev. 73, 601 (1948). 
7 Wu, C.S., u. R.D. ArperT: Phys. Rey. 75, 315, 1107 (1949). 
8 LANGER, L., R. Morrat u. H. Price: Phys. Rev. 76, 1725 (1949). 
9 OweEN, G.E., u. C.S. Cook: Phys. Rev. 76, 1726 (1949). 
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Kristalle empfingen, wurden durch eine Koinzidenzschaltung mit! 
einander verbunden. | 

Das zu untersuchende Praparat lag in Form einer metallischen Folic 1} 
mit einer spezifischen Aktivitat von 150 mC/g vor. Zur Messung wurde 
ein Tropfen stark verdiinnter Kupfernitratlésung verwendet. Die Aus4 
kristallisation erfolgte beim Eintrocknen bevorzugt an den Unregel} 
maBigkeiten der Spaltflache. Die Aktivitat des Praparates betrug} : 
10-2 uC, die Praparatschicht im Mittel etwa 0,2 mg/cm?. | 

Mit dieser Anordnung lieB sich das Spektrum der Positronen in fol; 
gender Weise messen. Ein beim Zerfall gebildetes Positron wurde imi 
Anthracen abgebremst. Die dabei entstehenden Lichtquanten ge: 
langten zur Photokathode des oberen Multipliers, dessen Impuls von] 
einem photographischen Impulsspektrographen” aufgezeichnet wurde, . 
Das Positron zerstrahlte am Ende seines Weges im Anthracen in zwej 
Vernichtungsquanten, die mit groBer Wahrscheinlichkeit im NaJ- 
Kristall nachgewiesen wurden. Ein Impuls am Ausgang des untere 
Multipliers zeigte an, daB ein VernichtungsprozeB und somit ein Posi} 
tronenzerfall stattgefunden hatte. Da der Elektronenzerfall ohne nach- 
folgende y-Strahlung erfolgt, konnte durch Koinzidenzschaltung der} 
Nachweisgerate das Spektrum der Positronen von dem der Elektrone 
getrennt werden. 

Bei der Auswertung muBte berticksichtigt werden, daB einige Ver 
nichtungsquanten im Anthracen unelastisch gestreut wurden, so da 
sich ein Teil der Quantenenergie zur Energie des Positrons addierte. 
Deshalb wurden etwa 8% der Positronen mit einer falschen Energie 
gemessen. Die Zahl und die Energieverteilung dieser Teilchen konnte 
rechnerisch ermittelt werden. 

Das Spektrum der Elektronen wurde in Antikoinzidenzschaltung der/f 
beiden Nachweisgeraéte gemessen. Da nicht alle Vernichtungsquanten 
im NaJ-Kristall nachgewiesen wurden, konnten auf diese Weise nur} 
80% der Positronenimpulse unterdriickt werden. (Die Ansprechwahr-|ff 
scheinlichkeit des Lochkristalls wird in der nachfolgenden Arbeit! |ff 
ermittelt.) Unter Beriicksichtigung des bekannten Verzweigungsver- | 
haltnisses von Elektronen- zu Positronenzerfall riihrten im Elektronen- |} 
spektrum etwa 10% der Impulse von Positronen her. Die Verteilung 
der Elektronen wurde durch Subtraktion des normierten Positronen- 
spektrums gewonnen. 

Zur Energieeichung wurden die Konversionslinien des %7Ba” mit 


einer Energie von 635 keV und des In” mit einer Energie von 179 keV | 
verwendet. 


10 Hunt, W. A., W. RHINEHART, J. WEBER u. D.J. ZAFFARANO: Rev. Sci. 
Instrum, 25, 268 (1954). 


1 Scumipt-Ort, W.D.: Z, Physik 154, 294 (1959). 
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3. MeBergebnisse und Diskussion 
Die gemessenen Impulsverteilungen von Elektronen und Positronen 
wurden in der angegebenen Weise korrigiert. AuBerdem wurde das 


oo 200-500 400 500 «600 keV 
Fig. 3. Fermi-Diagramm des 6--Spektrums von “Cu. Zur Analyse wurden die Funktionswerte G- nach 
Rose benutzt 


endliche Auflédsungsvermogen der Apparatur nach OWEN und PrIMA- 
KOFF}” beriicksichtigt. Die Fermi-Analyse der Spektren, zu deren Ana- 


0 700 200 300 400 500 600 700 keV 


Fig. 4. Fermi-Diagramm des 6*-Spektrums von “Cu. +++ + Berechnet mit Fermi-Funktionen Gt nach Rose; 
<x x berechnet mit Fermi-Funktionen Gt nach RosE-Rerrz 


lyse die Funktionswerte von Rose! benutzt wurden, wird in Fig. 3 und 
Fig. 4 gezeigt. Zur Analyse kénnen auch die Funktionswerte von 
Rose, die nach Reitz korrigiert wurden, herangezogen werden. Durch 


We Owen, G.E., u. H. Prrmaxorr: Phys. Rev. 74, 1406 (1948). 
13 Rose, M.E.: In K. StecRaun, Beta- and Gamma-Ray-Spectroscopy. 


Amsterdam 1955. 
14 Reitz, R.J.: Phys. Rev. 77, 10 (1950). 
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diese Korrektion wird der EinfluB des elektrostatischen Potentials der 
Hiillenelektronen auf die Form der Spektren beriicksichtigt. Bei den 
Elektronen ist dieser EinfluB8 gering, im Positronenspektrum bei kleinen 
Energien dagegen erheblich. 

Die Grenzenergie des Elektronenspektrums ergab sich zu E,- = 
(580-417) keV, die des Positronenspektrums zu Eg: = (665 + 20) keV. 
Die gemessenen Werte stimmen mit den Literaturwerten E,- = 571 keV, 
Eg+ = 657 keV *?.® gut tiberein. 

Im Elektronenspektrum beginnt die Abweichung von der Fermi- 
Geraden bei etwa 120 keV, im Positronenspektrum (Funktionswerte 
nach REITz) bei 150 keV. Die vorliegende Messung kann mit den Er- 
gebnissen von Cook und LANGER® sowie von Wu und ALBERT? ver- 
glichen werden. Sowohl die verwendeten Praparatschichten als auch 
die beobachteten Abweichungen sind etwa die gleichen. 


Um abzuschatzen, in welchem MaBe sich der Energieverlust der 
Teilchen im Praparat als Verformung der Spektren auswirkt, wurde 
angenommen, daB alle Teilchen mehrfach gestreut werden und eine 
Schichtdicke von 1 mg/cm? durchdringen miissen, bevor sie in den 
Anthracenkristall gelangen. Mit den von NELMs?® tabellierten Werten 
fiir den Energieverlust kann die Verformung berechnet werden. Es 
zeigte sich, daB selbst mit dieser ungiinstigen Annahme die Abweichungen 
von den theoretischen Verteilungen nur teilweise erklart werden kénnen. 
Die jetzt noch zuriickbleibende Abweichung liegt im Elektronenspektrum 
innerhalb der Grenzen des MeBfehlers. 

Fiir die restliche Abweichung im Spektrum der Positronen kann 
méglicherweise die Zerstrahlung derselben im Fluge verantwortlich 
gemacht werden. Nach BETHE!® und HEITLER! findet dieser ProzeB 
hier etwa in 1% der Positronenzerfalle statt. 


4. Zur Lichtausbeute in Anthracen fiir Positronen 


Durch die Untersuchung des Elektronenspektrums des #*S mit 
einem Spaltkristall konnte HorFMANN}!®§ zeigen, daB zwischen der 
Lichtausbeute von Elektronen in Anthracen und der Teilchenenergie 
ein linearer Zusammenhang besteht. 

Im vorliegenden Experiment wird aus der Geradlinigkeit des Fermi- 
Diagramms geschlossen, daB die Lichtausbeute der Positronen in 
Anthracen im Bereich zwischen 150 und 665 keV linear von der Teilchen- 
energie abhangig ist. Die Genauigkeit dieser Messung reichte nicht aus, 


DSINELMS, A.D. Cire, Nat, Bur. Stands 577 (11956): 

6 BetuE, H.A.: Proc. Roy. Soc. Lond. 150, 129 (1935). 

" HeitLer, W.: The Quantum Theory of Radiation. Oxford 1954. 
18 HOFFMANN, K.W.: Z. Physik 148, 303 (1957). 
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um uber den Energiebereich unterhalb von 150 keV etwas aussagen zu 
kénnen. So konnte nicht mit Sicherheit festgestellt werden, ob die 
Lichtausbeutekurve bei kleinen Energien linear ist. 

Dieses Experiment stimmt mit einer Messung von SHARPE und 
STAFFORD!® iiberein, die durch NeutronenbeschuB eines Anthracen- 
kristalls "C in homogener Verteilung erzeugten. Die Analyse des p- 
Spektrums des "C ergab im Bereich von etwa 140 bis 970 keV eine 
Gerade. 

Die gemessenen Maximalenergien stimmen auBerdem gut mit den 
Literaturwerten iiberein. Daraus folgt, da die Lichtausbeute fiir 
Elektronen und Positronen der Energie 665 keV gleich ist. 


5. Gammastrahlung 

Die y-Strahlung, die beim Ubergang der angeregten ®Ni-Kerne in 
den Grundzustand ausgesandt wird (Fig. 1), wurde ebenfalls untersucht. 
Wie BROWER u. Mitarb.?° nachgewiesen haben, ist die Zahl der Kon- 
versionselektronen gegeniiber der Zahl der y-Quanten bei diesem Uber- 
gang zu vernachlassigen. Die Messung dieser im Vergleich zur Vernich- 
tungsstrahlung schwachen 1,3 MeV-Strahlung ist nicht leicht. Zur 
Messung ihrer Energie und Intensitaét fand bisher die einfache Absorp- 
tionsmethode Anwendung?*,!~?. Ebenso wurden die Elektronen unter- 
sucht, die beim Auftreffen der Quanten auf einen Sekundarstrahler 
ausgesandt wurden?,*4-6. Die Ergebnisse dieser Messungen, die in 3 
zusammengestellt sind, weichen erheblich voneinander ab. Deshalb 
schien eine erneute Bestimmung von Energie und Intensitat wiinschens- 
wert. 

In der vorliegenden Arbeit wurde die Messung mit dem Na J-Loch- 
kristall und einem photographischen Impulsspektrographen!’ ausge- 
fiihrt. Das ®Cu-Praparat, dessen Aktivitat etwa 0,2 uC betrug, befand 
sich in einer Plexiglaskapsel im Inneren des Lochkristalls. 


6. Quantenspektrum und Auswertung 
In Fig. 5 wird das gemessene Spektrum durch die ausgezogene Kurve 
gezeigt. Bei etwa 1,3 MeV ist die schwache y-Linie B zu erkennen. 
Diese Linie wurde mit besserer Statistik nochmal ausgemessen und 
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86, 1054 (1952). 

21 BoucHEz, R., u. G. Kayas: J. Phys. Radium 10, 110 (1949). 
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25 Kurtz, F.N.D., u. M. Ter-PoGosstan: Phys. Rev. 74, 677 (1948). 
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30fach vergroBert in das Diagramm eingezeichnet (gestrichelte Kurve). 
Der durch Hohenstrahlung erzeugte Untergrund wurde bereits abge-] 
zogen. Bei hohen Energien bleibt ein Auslaufer der Linie B iibrig. Diese] 
schwache Strahlung kann durch die Zerstrahlung bewegter Positronen'} 
erklirt werden, wie sie etwa bei der Untersuchung des ®*Cu von DEUTSCH™, | 
bei der Untersuchung anderer Positronenstrahler von GERHART u. ff 
Mitarb.?? beobachtet wurde. 1 | 

Das iibrige Spektrum wurde durch die Vernichtungsquanten erzeugt. | 
So entstand die intensive Linie bei 0,51 MeV durch die Photoabsorption | 
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Fig. 5. Quantenspektrum des ®4Cu (ausgezogene Kurve). Die Linie B ist 30fach vergroBert nochmal 
gezeichnet (gestrichelte Kurve) 


eines Vernichtungsquants, die Summenlinie S bei 1,02 MeV durch 
gleichzeitige Photoabsorption beider Vernichtungsquanten. Mit diesen 
beiden Eichlinien konnte die Energie der y-Linie B genau gemessen 
werden. Sie wurde zu E,, = (1,317 +0,008) MeV ermittelt. 

AuBerdem ist die Flache unter der Summenlinie ein Ma®8 fiir die 
Zahl der Positronenzerfalle. Durch den Flachenvergleich der Linien B 
und S konnte die Intensitat der y-Strahlung bestimmt werden. Das 
wird im folgenden ausgefiihrt. 


Bezeichnet man mit ¢, (1,32 MeV) die Photoansprechwahrscheinlich- 
keit des Kristalls fiir die 1,32 MeV-Quanten, dann wurden von den 
Ni, Quanten, die vom Praparat pro Minute ausgesandt wurden, B Quan- 
ten im Kristall nachgewiesen. Demnach gilt: 


N, + & (1,32 MeV) = B. 


2” GERHART, J.B., B.C. Car~son u. R. SHERR: Phys. Rev. 94, 917 (1954). 
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Bei jedem Positronenzerfall wurden auBerdem zwei Vernichtungs- 
quanten erzeugt, von denen jedes Quant mit der Ansprechwahrschein- 
lichkeit ¢, (0,514 MeV) im Kristall durch Photoeffekt nachgewiesen 
wurde. Die gleichzeitige Photoabsorption beider Quanten lieferte einen 
Impuls in der Summenlinie S. Wenn pro Minute N,, Positronenzerfalle 
stattgefunden haben, dann gilt fiir die Flache der Linie S folgender 
Ausdruck: 
Ng: & (0,54 MeV) = S. 


Aus beiden Beziehungen erhalt man: 


Nie ep (Ons 1 Mey) 


Nge S) ep (1,3 2MeV) 


Die Flachen der Linien B und S wurden mit dem Planimeter ausge- 
messen. Fiir das Verhaltnis B/S ergab sich der Wert (3,4 0,2) - 10-2. 
Die Photoansprechwahrscheinlichkeiten des Kristalls, die in der nach- 
folgenden Arbeit" bestimmt werden, betragen ¢,(0,51 MeV) = (29,0 + 
0,6) % und €,(1,32 MeV) =(10,2 +0,6)%. Damit folgt als Ergebnis fiir 
das Intensitatsverhaltnis der Wert 


N,/N3+ = 0,0280 + 0,0024. 


Das Ergebnis laBt sich auf die Gesamtzahl der Zerfalle des ®'Cu be- 
ziehen. Da der Positronenzerfall in 19% aller Zerfalle stattfindet, 
erhalt man fiir den Zerfallsweg, der durch Elektroneneinfang in das 
angeregte Niveau des ®Ni fithrt, das Zerfallsverhaltnis von (0,53 + 


0,05) %. 


7. Diskussion 


Der Vergleich mit den Literaturwerten??.*4-6 zeigt, daB die er- 
mittelte Quantenenergie etwas unter den bisher angegebenen Werten 
liegt. Eine Ubereinstimmung besteht innerhalb der Fehlergrenze mit 
dem Wert von KUBITSCHEK”?. 

Das hier ermittelte Intensitatsverhaltnis liegt zwischen dem Wert 
von DeutscH™ N,/N,+=0,025 und dem Wert von KuBITSCHEK™ 
N,/Ng+=0,033. Innerhalb der Fehlergrenzen, die von DeEvutscH und 
von KUBITSCHEK angegeben wurden, besteht gute Ubereinstimmung 
mit dem hier erhaltenen Wert. Das zuletzt von DZHELEPOV u. Mitarb.*® 
angegebene Ergebnis stimmt mit der vorliegenden Messung nicht so gut 
iiberein. 


Herrn Professor Dr. A. FLAMMERSFELD danke ich fiir die Anregung zu dieser 
Arbeit und fiir sein Interesse am Fortgang der Untersuchungen. Mein Dank gilt 
auch Herrn Dr. K. W. HorrMann fiir manche fordernde Aussprache. Der Deutschen 
Forschungsgemeinschaft und dem Bundesministerium fiir Atomkernenergie und 
Wasserwirtschaft danke ich fiir die Mittel, die zur Durchfiihrung der Arbeit bereit- 


gestellt wurden. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 


Eine einfache Methode zur Bestimmung 
der Ansprechwahrscheinlichkeit 
eines NaJ-Lochkristalls* 


Von 
Wotr-DIETER SCHMIDT-OTT 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. Dezember 1958) 


Die Ansprechwahrscheinlichkeit eines Lochkristalls konnte von Gupta und JuHat 
und dann von SHaPprro und Hiccs? mittels der Summation von zwei in Kaskade 
folgenden y-Quanten bestimmt werden. Im Anschlu8 an diese Arbeiten wird hier 
gezeigt, wie sich die Ansprechwahrscheinlichkeit in einfacher Weise allein durch die 
Analyse des Summenspektrums ermitteln laBt. 


1. Einleitung 


Von Gupta und JHA! wurde die Ansprechwahrscheinlichkeit eines 
NaJ-Lochkristalls bestimmt. Die Autoren benutzten dazu die Tat- 
sache, daB bei der Untersuchung eines y-Praparates, das zwei Quanten 
in Kaskade aussendet, vom Spektrometer auBer den beiden Einzellinien 
auch die Summenlinie aufgezeichnet wird. Eine Einzellinie kommt 
dadurch zustande, daB8 ein Quant durch Photoeffekt im Lochkristall 
nachgewiesen wird, wahrend das zugeh6rige zweite Quant nicht ab- 
sorbiert wird. Die Summenlinie entsteht bei gleichzeitigem Nachweis 
beider Quanten durch Photoeffekt. Die Quanten kénnen auBerdem 
gestreut werden, was im Impulsspektrum zu einer breiten Compton- 
Verteilung AnlaB gibt. Die Autoren konnten den Compton-Anteil, der 
zur Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeit notwendig ist, schat- 
zungsweise ermitteln. Die Summationsmethode wurde von SHAPIRO 
und Hiccs? weiterentwickelt, indem die Autoren fiir den verwendeten 
MeBkristall den Compton-Anteil gesondert bestimmten. Dazu erwies 
sich die Messung verschiedener Praparate, die jeweils nur y-Strahlen 
mit einer Energie aussenden, als sehr niitzlich. 


Hier wird eine Methode angegeben, wie die Ansprechwahrscheinlich- 
keit eines Lochkristalls in noch einfacherer Weise bestimmt werden kann. 


* Dissertation Géttingen 1958, IT. Teil. 
1 Gupta, R.K., u. S. Joa: Nuclear Phys. 1, 2 (1956). 
2 SHAPIRO, P., u. R.W. Hiees: Rev. Sci. Instrum. 28, 939 (1957). 
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2. Die Photo- und Compton-Ansprechwahrscheinlichkeit 

Bei der Untersuchung eines y-Praparates, das Quanten einer Energie 
aussendet, wird der Bruchteil ¢ der ausgesandten Quanten nachge- 
wiesen. Der Wert ¢ ist von der GréBe des MeBkristalls und der Praparat- 
lage abhangig. Die absorbierten Quanten kénnen im Impulsspektrum 
in der Photolinie oder in der breiten Compton-Verteilung erscheinen. In 
der Photolinie werden die Quanten nachgewiesen, die im Kristall die 
gesamte Energie durch Photoeffekt oder in einem Mehrfach-ProzeB, bei 
dem etwa das Streuquant durch nachfolgenden Photoeffekt absorbiert 
wird, verloren haben. Die Quanten, die nur einen Teil der Energie ver- 
loren haben, geben AnlaB zu einer breiten Compton-Verteilung. 

Die Photoansprechwahrscheinlichkeit ¢, ist die Wahrscheinlichkeit, 
daB ein Quant im Impulsspektrum in der Photolinie nachgewiesen 
wird. Entsprechend ist die Compton-Ansprechwahrscheinlichkeit  «¢, 
definiert. Fiir die gesamte Ansprechwahrscheinlichkeit ¢ des Kristalls 
gilt also: 

a es ncn 


(Der PaarbildungsprozeB ist fiir die hier betrachteten Energien zu ver- 
nachlassigen.) Mit 1—e wird die Wahrscheinlichkeit erfaBt, daB ein 
Quant nicht im Kristall nachgewiesen wird. 


3. Die Analyse des Summenspektrums des “Cu 


Die Untersuchung eines y-Praparates im Innern des Lochkristalls, 
das gleichzeitig zwei y-Quanten aussendet, liefert ein Summenspektrum. 
Die Analyse der Impulsverteilung ist besonders einfach, wenn beide 
Quanten die gleiche Energie besitzen. Als Praparat diente der Posi- 
tronenstrahler ®**Cu. Bei der Zerstrahlung eines Positrons in der Prapa- 
ratkapsel werden zwei Quanten mit der Energie 0,51 MeV ausgesandt. 
(Die Dreiquantenvernichtung kann hier vernachlassigt werden.) 


Zur Untersuchung wurde ein NaJ-Lochkristall* (Durchmesser 
5,1 cm; Hodhe 5,1 cm; Lochdurchmesser 0,9 cm; Lochtiefe 2,5 cm) und 
ein photographischer Impulsspektrograph® verwendet. Das gemessene 
Quantenspektrum des ®*Cu wird durch die ausgezogene Kurve in Fig. 4 
gezeigt. Die schwache y-Linie B bei etwa 1,3 MeV ist die Kernstrahlung 
des ®4Ni, die hier nicht betrachtet wird. Die iibrige Verteilung kommt 
durch die Vernichtungsquanten zustande. Die Linie A bei 0,51 MeV ent- 
steht, wenn ein Vernichtungsquant durch Photoeffekt nachgewiesen und 
das zugehérige zweite Quant nicht absorbiert wird. Die Summenlinie S 


* Firma Harshaw, USA. 
3 Hunt, W.A., W. RHINEHART, J. WEBER u. D.J.ZAFFARANO: Rev. Sci. 


Instrum. 25, 268 (1954). 
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bei der doppelten Energie entsteht durch gleichzeitigen Photonachweis 
beider Quanten. Ebenso findet Compton-Effekt statt. (Die Riickstreu- 
linie R kommt durch die Photoabsorption der vom Multipliergehause 
unter 180° zuriickgestreuten Quanten zustande.) 


Die im Kristall stattfindenden Absorptionsprozesse lassen sich an 
Hand der Tabelle leicht iibersehen. Spalte 2 und 3 geben die Ab- 
sorptionsprozesse an, durch die die Quanten y, und y,, die hier nicht 
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Fig. 1. Summenspektrum des Cu (ausgezogene Kurve). Aufteilung der Flache gemaB den Nachweis- 
prozessen (gestrichelte Kurven): A Nachweis eines der beiden Vernichtungsquanten durch Photoeffekt, 
S gleichzeitiger Nachweis beider Quanten durch Photoeffekt, C Nachweis eines Quants durch Compton- 
Effekt, Cy gleichzeitiger Nachweis der Quanten durch Photo- und Compton-Effekt, C, Nachweis beider 
Quanten durch Compton-Effekt, R Riickstreulinie, B Gammalinie 


unterscheidbar sind, nachgewiesen werden kénnen. Mit # und c wird 
der Nachweis durch Photo- bzw. Compton-Effekt bezeichnet. Ein 
Ouerstrich bedeutet, daB ein Quant den Kristall verlaBt, ohne nach- 
gewlesen zu werden. 


So steht in der 4. Zeile, daB Quant y, durch Photoeffekt nachge- 
wiesen wird, wahrend y, nicht absorbiert wird. Die Wahrscheinlichkeit, 
daB dieser ProzeB stattfindet, wird in der 4. Spalte der Tabelle an- 
gegeben. Mit e, e, und e, sind die oben definierten Ansprechwahr- 
scheinlichkeiten bezeichnet. Jedem NachweisprozeB kann im Summen- 
spektrum, das durch die gestrichelten Kurven in Fig.1 in einzelne 
Flachenanteile zerlegt ist, ein Flachenwert zugeordnet werden, der in 
der 5. Spalte der Tabelle angegeben ist. In Fig. 1 lassen sich die 
Flachen A und S ausmessen, dagegen ist die GréBe der einzelnen Flachen- 
anteile C, C, und C, zunachst nicht bekannt. Im Spektrum kann nur 
die Flachensumme F = Gora Op, die nach Abzug der Linien A, S 
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und & zuriickbleibt, bestimmt werden. Wie im folgenden gezeigt wird, 
gentigt diese Kenntnis zur Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeit 
des Lochkristalls. AuBerdem lassen sich als Nebenergebnis die Flachen- 


Tabelle. Nachweis dey Quanten y, und y, im Lochkristall durch Photoeffekt p und 
Compton-Effekt c 


Nachweis- | a | Wahrscheinlichkeit |Flache im Summen- 
prozeB | Coe We | ftir den Nachweis | spektrum in % 
| 
Ce Bil =) dl == 33 
2 =. | (1—£)- 6, 
3 96 P Ep’ Ep = 10,5 
4 c _ é-(1 — €) C = 29,5 
5 = Goh} (1— 6): & 
6 | c Bo Be C,= BF 
= = |e -_ = = 
ie Cc p | Ec Ep Cy = IS 7/ 
5. Pp c Ep? Ec 


werte C, C, und C, aus dem unten angegebenen Gleichungssystem aus- 
rechnen. Diese Werte, die auf die Gesamtflache unter dem Spektrum 
bezogen sind, werden in der 5. Spalte der Tabelle aufgefihrt. 


4. Die Ansprechwahrscheinlichkeit fiir 0,51 MeV-Quanten 


An Hand der in der Tabelle angegebenen Ubersicht tiber die Nach- 
weisprozesse der Vernichtungsquanten im Lochkristall lassen sich nun 
folgende Beziehungen angeben: 


A) Nee, (= &) 


Se er 
Cig — Nese ts) 
CaN 


Mit N wird hierbei die Zahl der Positronenzerfalle pro Minute be- 
zeichnet, mit A bzw. S die Anzahl der Quanten, die wahrend der gleichen 
Zeit in der Linie A bzw. S nachgewiesen werden. Das Entsprechende 
gilt fiir C, C, und C,. AuBerdem gelten die beiden Bezichungen: 


=O Cr ,, 
E=& +&- 


Nach einfacher Rechnung lassen sich aus diesen Gleichungen die An- 
sprechwahrscheinlichkeiten durch die Werte A, S und F ausdriicken. 
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Das Ergebnis ist: 
&(0,54 MeV) = S -{(4/2. 4 S)? 4-5 iia 
eé,(0,51 MeV) = 1 — (4/2 + S) - {( 


In Fig. 1 werden die Flachen A, S und F ausgemessen. Die or. | | 


liefert fiir den vorliegenden es eel: 
é, (0,51 MeV) = (29,0 + 0,6) % 
€,(0,54 MeV) = (26,5 + 2,0) % 
Als Vorteil der Methode kann angefiihrt werden, daB der Wert der 


Photoansprechwahrscheinlichkeit ¢, nur wenig von der Lage der unteren | 
Begrenzungskurve der Linie A abhangig ist. In dem MaBe, wie A zu ff 
groB, wird die Flache F zu klein gemessen. Die Fehler heben sich im_ 


Ausdruck fiir die Ansprechwahrscheinlichkeit teilweise auf. 

Wie eine Abschatzung zeigt, ist der Fehler im Ausdruck der An- 
sprechwahrscheinlichkeit, der dadurch zustande kommt, da beide 
Quanten entgegengerichtet ausgesandt werden, zu vernachlassigen. (Fir 
den Nachweis eines Quants im Lochkristall und fiir den gleichzeitigen 
Nachweis von zwei Quanten stehen nicht ganz die gleichen Raum- 
winkel zur Verfiigung.) 


5. Die Wahrscheinlichkeit fiir den Nachweis eines Positrons 


Die Impulse des Summenspektrums des ®*Cu kénnen dazu dienen, 
um mit einer Koinzidenzanordnung die Positronen von den Zerfalls- 
elektronen zu trennen*. Die Wahrscheinlichkeit, mit der ein Positronen- 
zerfall auf diese Weise gemessen wird, ist also gleich der Wahrscheinlich- 
keit W, daB ein Quant oder das andere Quant oder beide Vernichtungs- 
quanten gleichzeitig im Kristall nachgewiesen werden. Es gilt die 
Beziehung: 


W =2e(t 2) = é. 


Dabei bedeutet ¢ die gesamte Ansprechwahrscheinlichkeit fiir ein Quant. | 


Die Auswertung liefert fiir den vorliegenden MeBkristall den Wert: 
W = (80 + 2)%. 


6. Das Summenspektrum des Co 


Beim Zerfall des ®Co werden zwei Quanten mit den Energien 


1,17 MeV und 1,33 MeV ausgesandt. Das mit dem Lochkristall ge- | 
messene Summenspektrum wird in Fig. 2 gezeigt. Die Impulsverteilung | 


4 Scnmipt-O7TT, W.-D.: Z. Physik 154, 286 (19509). 
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laBt sich wieder gemaB den Einzel-Nachweisprozessen aufteilen. Zum 
Beispiel entsteht die Linie A,, wenn das 1,17 MeV-Quant durch Photo- 
effekt absorbiert, und das zugehdérige 1,33 MeV-Quant nicht nachge- 
wiesen wird. Die Summenlinie S kommt durch gleichzeitigen Photo- 
effekt beider Quanten zustande. 


Da die y-Quanten verschiedene Energien haben, sind auch die An- 
sprechwahrscheinlichkeiten fiir Photoeffekt é >, und e,, und ebenso fiir 
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| | 
4000 \- | 7 
R iV \ | 
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WES Ba eh ere \, ! (4, | 
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Fig. 2. Summenspektrum des “Co (ausgezogene Kurve). Schematische Aufteilung der Flache gemaB den 
Nachweisprozessen (gestrichelte Kurven): 4,, 4, Nachweis jeweils eines von beiden Quanten durch Photo- 
effekt, S gleichzeitiger Nachweis der Quanten durch Photoeffekt, C,, C, Nachweis jeweils eines von beiden 
Quanten durch Compton-Effekt, Cp,, Cp, Nachweis des einen Quants durch Photoeffekt, des zweiten durch 
Compton-Effekt, und umgekehrt, C, Absorption beider Quanten durch Compton-Effekt, R Riickstreulinie 


Compton-Effekt ¢, und ¢,, verschieden. Deshalb ist das Gleichungs- 
system, das sich entsprechend wie in Abschnitt 4 aufstellen laBt, etwas 
umfangreicher. Die Auflédsung des Systems ist méglich, wenn man fiir 
die Compton-Ansprechwahrscheinlichkeiten die folgenden Beziehungen 
ansetzt: «, =¢é,(1-+A) und ¢,,=e,(1—A). Dabei ist «, der Mittelwert 
der Ansprechwahrscheinlichkeiten und 2A die relative Abweichung der 
Absorptionskoeffizienten fiir Compton-Effekt. 


Wenn sich die Compton-Absorptionskoeffizienten nur wenig von- 
einander unterscheiden, darf der gleiche Wert «, fiir die Compton- 
Absorption beider Quanten benutzt werden. Die Auflésung des dadurch 
vereinfachten Gleichungssystems liefert sogleich die Beziehungen: 


Alyse S)\ =e 
Se S{(4y+ Spi ae 


: A,+S5)~-3 
CS eee 


Z. Physik. Bd 154 21 
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Mit / wird im Summenspektrum die Flache bezeichnet, die nach Abzug J 
der Linien A,, 4,, S und der Riickstreulinie R zuriickbleibt. Die Aus- | 
wertung liefert fiir den vorliegenden Lochkristall die Werte: 

&y(1,17 MeV) = (11,3 + 0,6) % 

€,(1,33 MeV) = (10,4 + 0,6) %. 


Die Ungenauigkeit, die durch die Vereinfachung ¢,=é, = &, hier | 
ins Ergebnis eingeht, betragt etwa 1%. Da der durch die Ausmessung | 
der Flachen bedingte Fehler etwa 6% betragt, diirfen also die angege- 
benen Formeln im Rahmen der begrenzten MeBgenauigkeit zur Be- 
stimmung der Ansprechwahrscheinlichkeiten des Lochkristalls benutzt ff 
werden. 


Mein Dank gilt Herrn Professor Dr. A. FLAMMERSFELD fiir die Anregung zu | | 
dieser Arbeit. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft und dem Bundesministe- | 
rium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft danke ich fiir die Mittel, die zur 
Durchftihrung der Arbeit bereitgestellt wurden. 
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Spezifische Warmen von PrCl,.nH,O 
und LaCl,-nH,O im Temperaturbereich 
zwischen 4,8 °K und 260 °K 


Von 
K.H. HELLWEGE, U. JOHNSEN und W. PFEFFER 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 12. November 1958) 


Die spezifischen Warmen der beiden isomorphen Salze PrCl,; -nH,O1 und 
LaCl, :nH,O1 werden im Temperaturbereich zwischen 4,8 °K und 260 °K kalori- 
metrisch bestimmt. Ihre Differenz wird mit der aus spektroskopischen Daten 
berechneten spezifischen magnetischen Warme? von PrCl,-nH,O verglichen. Aus 
den spezifischen Warmen werden die spezifischen Entropien der beiden Salze 
berechnet. 


§ 1. Einleitung 


Die spezifische Warme bei konstantem Volum cy von nichtleitenden 
paramagnetischen Salzen setzt sich aus zwei Anteilen zusammen, ném- 
lich aus der spezifischen Gitterwarme cg und aus der spezifischen magne- 
tischen Warme ¢Cyyagn- Diese sind definiert durch die Gleichungen 


ae 


r 1 d Umagn 
to =—: Goes z 
Ti hte 


PIC aoe m, aD. ¢ (1) 
Hierin ist U, die innere Energie des Gitters, 7 die Temperatur und m 
die Masse des Salzes. Unagn Setzt sich zusammen aus der Energie der 
Elektronenhiille der freien paramagnetischen Ionen, aus der Zusatz- 
energie infolge der Wechselwirkung der paramagnetischen Ionen mit 
dem elektrischen Kristallfeld, aus der Wechselwirkungsenergie der 
paramagnetischen Ionen untereinander, und schlieBlich aus der Wechsel- 
wirkungsenergie des magnetischen Kernmoments mit dem magnetischen 
Moment der Elektronenhiille jedes paramagnetischen Ions. 


1 Der Wassergehalt ist nicht bekannt. Man findet z.B. im Taschenbuch fir 
Chemiker und Physiker von D’Ans und LAX, 2. Auflage, die Formeln LaCl, - 7H,O 
und PrCl, -7H,O. Bei S. FREED [Phys. Rev. 38, 2122 (1931)] findet man dagegen 
LaCl,-6H,O. W.I.IwEeronowa und W.P. TaRassowa [Nachr. Akad. Wiss. 
USSR., Phys. Ser. 15, 164 (1951)] schreiben LaCl, -nH,O und PrCl,; -nH,O. 

2 Dieser Ausdruck wird in Anlehnung an die Bezeichnungsweise vieler Autoren 
benutzt. Siehe z.B. GERSTEIN, B. C., u. Mitarb.: J. Chem. Phys. 27, 394 (1957). 
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Bei PrCl, -nH,O ist die Energie der freien paramagnetischen Ionen 1\| 
bei Temperaturen unter 300 °K unabhangig von der Temperatur, weil 
die Energiedifferenz zwischen dem Grundzustand und dem nachst | 
hdheren Zustand dann groB gegen kT ist. Die Wechselwirkungsenergie | 
der paramagnetischen Ionen untereinander sollte bei PrCl, -nH,O fiir | 
T > 4,8 °K ebenfalls unabhangig von der Temperatur sein, weil die para- | 
magnetischen Ionen infolge des hohen Wassergehaltes einen groBen | 
Abstand voneinander haben und somit die Energie ihrer gegenseitigen |} 
Wechselwirkung klein gegen kT sein sollte*. Die spezifische magneti- _ 
sche Warme von PrCl,-nH,O wird also verursacht durch die Kristall- | 
feldaufspaltung und durch die Hyperfeinstrukturaufspaltung des Grund- 
terms. Letztere liefert im allgemeinen bei Temperaturen iiber 4,8 °K | 
nur einen sehr kleinen Beitrag cyy, =const/7* zur spezifischen magneti- _ | 
schen Warme. 

Die spezifische magnetische Warme von PrCl,-nH,O kann man | 
berechnen, wenn man die Energien W, der Komponenten des durch 
Kristallfeld und Hyperfeinstruktur aufgespaltenen Grundterms von 
Pret kennt;-esst 


: d d? 
ean = RT -(255-nZ +7. 2, nZ) (2) 


mit der Zustandssumme 


Man kennt jedoch aus spektroskopischen Messungen® nur die Energien 
der untersten Komponenten des im Kristallfeld aufgespaltenen Grund- 
terms. Die hodheren Komponenten kénnen nicht ermittelt werden, weil 
bei den Temperaturen, bei denen diese Komponenten angeregt sind, die 
Linienbreite zu groB ist. Auch die Hyperfeinstruktur kann spektro- 
skopisch nicht aufgelést werden. Aus dem spektroskopischen Ergebnis 
kann daher nur der von der Kristallfeldaufspaltung herriithrende Anteil 
an der spezifischen magnetischen Warme von PrCl, -nH,O berechnet 
werden und zwar nur fiir Temperaturen unter 30 °K, weil bei diesen 
Temperaturen die unbekannten hoheren Komponenten noch nicht merk- 
lich zur spezifischen magnetischen Warme beitragen. 


Die spezifische magnetische Warme kann man auch aus der spezi- 
fischen Warme bei konstantem Volum nach der Gleichung 


Cmagn — Cy — CG . (3) 


* Dies wird durch die Messungen in §5 bestatigt. 
3 GROHMANN, HELLWEGE, Hess, KAHLE, nicht veréffentlicht. Ergebnis der 
Messungen siehe §5 dieser Arbeit. 
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bestimmen, wenn man die spezifische Gitterwarme cg kennt. Diese ist 
fiir PrCl, -nH,O naherungsweise gleich der spezitischen Warme des iso- 
morphen* paramagnetischen Salzes LaCl,-nH,O, da sich beide Salze 
in ihren Gitterkonstanten4 und den Massen ihrer Ionen nur wenig unter- 
scheiden, und das Lanthansalz wegen des Fehlens von 4/-Elektronen 
keine tiefliegenden Elektronenterme besitzt. Nach Gl. (3) gilt: 


Cmagn = (Cy) pr — (Cy)ta — [(Ce) pr — (Ce)ral (4) 
mit 


(Crag) i und (Gmaen) Pe = Cmagn + (4’) 


Der Klammerausdruck in Gl. (4) ist um so kleiner, je tiefer die Tempe- 
ratur ist, da mit den spezifischen Gitterwarmen der beiden Salze auch 
ihre Differenz mit der Temperatur abnimmt. Fiir hinreichend tiefe 
Temperaturen kann der Klammerausdruck gegen Cmagn Vernachlassigt 
werden. Dann ist 


Cmagn = (Cy) pr a (Cy)La- (4”’) 


In der folgenden Arbeit werden die kalorimetrisch gemessenen spezi- 
fischen Warmen von PrCl,-nH,O und LaCl,-nH,O angegeben. Ihre 
Differenz wird fiir Temperaturen zwischen 4,8 °K und 30 °K mit dem 
spektroskopisch ermittelten von der Kristallaufspaltung herriihrenden 
Anteil der spezifischen magnetischen Warme von PrCl,-nH,O ver- 
glichen. 


§2. Herstellung der Substanzen und Nachpriifung der Isomorphie 


Aus den Oxyden La,O; und Pr,O,, wurde durch Zugabe einer aqui- 
valenten Menge 10%iger Salzsdure bei 100 °C eine Lésung von LaCl, 
bzw. PrCl, hergestellt. Beide Lésungen wurden bis zur Sattigung ein- 
gedampft und mit einigen LaCl, -nH,O- bzw. PrCl, -nH,O-Kristallen 
geimpft. Die geimpften Lésungen wurden in einem mit einer Wasser- 
strahlpumpe evakuierten Exsikkator mit CaCl, getrocknet. Die so er- 
haltenen Salze wurden pulverisiert und nochmals mit CaCl, nachge- 
trocknet. 

Die Isomorphie der beiden Salze wurde nachgepriift durch Vergleich 
des Absorptionsspektrums eines Mischkristalls aus 90% LaCl; -nH,O 
und 10% PrCl, -nH,O mit dem Absorptionsspektrum von reinem PrC], - 
nH,O. Die Spektren wurden mit der in friiheren Arbeiten® beschriebenen 
Anordnung aufgenommen. Es ergab sich fiir beide Kristalle das gleiche 


* Die Isomorphie der beiden Salze wurde nachgepriift, siehe §2 dieser Arbeit. 

4 IwWERONOWA, W.I., u. W.P. Tarassowa: Nachr. Akad. Wiss. USSR., Phys. 
Ser. 15, 164 (1951). . 

5 Zum Beispiel: HELLWEGE, KX.H., U. JOHNSEN, H.G. KAHLE u. G. SCHAACK: 
Z. Physik 148, 112 (1957). 
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Spektrum, abgesehen von kleinen Verschiebungen der Linien, hervor- |} 
gerufen durch die Verschiedenheit der Gitterkonstanten der beiden J} 
Kristalle. Hieraus folgt, daB sich das Pr** im PrCl, - nH,O wie in dem ff 
Mischkristall im gleichen Kristallfeld befindet. Unter der Vorausset- 
zung, daB das LaCl,-nH,O-Gitter durch den Einbau geringer Mengen J 
von Pr3+ nicht in das PrCl,-nH,O-Gitter umklappt, sind somit } 
PrCl, -nH,O und LaCl, -nH,O isomorph. | 


§ 3. Apparatur 


Da die spezifische magnetische Warme bei héheren Temperaturen f 
in der GréBenordnung von 1% der spezifischen Gitterwarme liegt, 
muBten die spezifischen Warmen von PrCl,-nH,O und LaCl,-nH,O § 
auf mindestens 1°/)), genau gemessen werden, wenn der Fehler der Diffe- ff 
renz kleiner als 10% sein sollte. Diese Genauigkeit la8t sich mit einem — 
adiabaten Kalorimeter iiblicher Bauart erreichen. Das verwendete | 
Kalorimeter faBt etwa 40cm* der pulverférmigen Substanzen. Die 
Temperatur des adiabaten Schirms wird automatisch geregelt. Zur 
Temperaturmessung dienen ein Pt-Widerstandsthermometer und ein 
Kohlewiderstandsthermometer. Die Thermometerwiderstande und die 
elektrisch dem Kalorimeter zugefiihrte Heizleistung werden durch 
Strom- und Spannungsmessung mit Hilfe eines thermokraftfreien 
Diesselhorst-Kompensators ermittelt. 


§ 4. MeBergebnisse 

In einer ersten Messung wurde die Warmekapazitat Ap, des mit 
PrCl,; -nH,O gefiillten Kalorimeters und die Warmekapazitat K,, des 
mit der gleichen Menge m (gemessen in Mol) LaCl,-nH,O gefiillten 
Kalorimeters bestimmt, und daraus die Differenz der spezifischen War- 
men von PrCl;-nH,O und LaCl,;-nH,O nach der Beziehung 

Oe Gia - (Kp, i Kya) 

berechnet. Die Warmekapazitat des leeren Kalorimeters wurde beim 
Substanzwechsel nicht verandert. Fig. 4 und Fig. 2 zeigen die so er- 
mittelte Differenz cp, —c,, in Abhangigkeit von der Temperatur. Die O 


sind MeBpunkte. Unter den gewahlten Versuchsbedingungen ist im 
Rahmen der MeBgenauigkeit 


Cpr — Cra = (Cy) pp — (Cy)ta» 


so daB wegen Gl. (4’’) fiir hinreichend tiefe Temperaturen 


OS Ge Cmagn (4’”) ! 
gilt. / 


OS 


200 


Fig. 1. Differenz der spezifischen Warmen von PrCl, -nH,O und LaCl,-nH.O. Die Marken am unteren Rand 
haben eine Lange von 1% der spezifischen Warme von LaCl, -nH,O 


° On (berechnet) 


{e} 
+ 


10 


Cp Ca (gemessen) 


0 
0 10 20 30 °K 


Fig. 2. o = Gemessene Differenz der spezifischen Warmen von PrCl;:-nH,O und LaCl,:-nH,O. + = Aus 


der Kristallfeldaufspaltung des Grundterms berechnete spezifische magnetische Warme von PrCl; -nH,O 


In einer zweiten Messung wurde die spezifische Warme von 
LaCl,-nH,O ermittelt. Tabelle 1 sowie die ausgezogenen Kurven in 


Tabelle 1 


| cal Bee . cal eit cal 

T [°K] | Ta mol Dire | T [°K] La mol °K | IP SS) ha rk | 
5,0 | 0,102 34,2 11,30 121,8 52,8 
6,0 0,163 40,6 14,94 133,0 56,9 
9,2 0,473 AKD)@) 20,14 148,0 61,8 
A278 Ad 61,0 26,4 166,7 (pa 
15,6 1,93 70,6 Bales 188,4 74,2 
20,5 3,83 93,9 41,9 223,0 84,0 
22 4,60 103,0 45,7 Da | 89,5 
25,8 6,63 112,9 49,2 262,0 94,1 
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Tig. 3 und Fig. 4 zeigen c¢,, in Abhangigkeit von der Temperatur. 
Die © sind Me8punkte. 


0 § 70 15 20 Bo i 
Fig. 3. Spezifische Warmen von LaCl, -nH,O und PrCl, : nH,O 


100 


IO 


60 


70 


60 


Col 
mol °K 


50 


40 


50 


20 


10 


! 
ZL 50 700 750 200 250 °K 
Fig. 4, Spezifische Warmen von LaCl, -nH,O und PrCl, -nH,O. Fiir 20 *“K<T<140°K f 
Kurven innerhalb der Strichstarke zusammen 


allen die beiden 
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§5. Auswertung der MeBergebnisse 
und Vergleich mit den spektroskopischen Messungen 


Aus den MeBwerten cp, — c,, und cy, wurde cp, berechnet und in Fig. 3 
und Fig. 4 graphisch dargestellt (gestrichelte Kurven). 
Die sich aus dem Temperatur- 
Tabelle 2 verlauf der spezifischen Warme nach 
der Gleichung 


Sta (T) Spr (T)—Sp, (5 “K 
be it 
T [°K] cal cal 2 7 een 
Sati mol °K Srl = [= Zhe (5) 
5 0,034 0 e 
: | eee eee ergebende spezifische Entropie S;, von 
10 0,228 0,864 LaCl,-nH,O zeigen Tabelle 2 und Fig. 5 
ie | 9,366 1,186 (ausgezogene Kurve). Bei der Aus- 
be nee Bae wertung des Integrals wurde c,, (7) fiir 
25 2,458 3,861 IT <5 °K proportional T? extrapoliert. 
30 3,82 5,29 
35 5,41 6,92 [ 
40 HANG 8,70 100 a 
45 9,04 10,60 
BO MrMIA4 02 12,59 
COM A524 16,80 
70 19,57 ZAGAG 
80 24,02 25,61 
90 | 28,5 30,1 
100 | 33,0 34,6 
110 37,4 39,0 
120 41,8 43,4 
140 50,4 0) 
160 | 58,7 60,3 
180 66,9 68,4 
2007) |, 74,8 To2 Q 
220 | 82,4 83,7 0 700 200 °K 
240 89,9 91,1 Fig. 5. Spezifische Entropie Sta(Z) von LaCl, + nH,O 
260 97,2 98,2 und Spr(T)—Spr(5°K) von PrCl, -nH,O 


Aus dem Temperaturverlauf der spezifischen Warme von PrCl, - nH,O 
wurde die Entropiedifferenz 


berechnet und in Tabelle 2 und Fig. 5 (gestrichelte Kurve) dar- 
gestellt. 

Spektroskopisch wurden von PrCl,-nH,O die Energien W, der 
sieben untersten von insgesamt neun Grundtermkomponenten gemessen. 
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Man erhalt W/k =0 Grad; 

k =~ 45,5 Grad; Wik = 42,5 Grad; 
W,/k = 133,5 Grad; W,/k = 145,0 Grad; 
W./k = 158,5 Grad; W,/k = 239,0 Grad, 


wenn k die Boltzmann-Konstante ist, und wenn man der tiefsten Grund- 
termkomponente willkiirlich die Energie Null zuordnet. Aus diesen 


Werten wurde nach Gl. (2) der von der Kristallfeldaufspaltung her- — 
rithrende Anteil cx,(7) der spezifischen magnetischen Warme fir _ 
4,8 °K<T<30°K berechnet und in Fig. 2 graphisch dargestellt (die — 


berechneten Punkte sind mit einem + bezeichnet). 


Bei Temperaturen zwischen 4,8 und 18 °K stimmt cx,(7) mit der | 


gemessenen Differenz der spezifischen Warmen im Rahmen der Mebf- 
genauigkeit iiberein. Bei diesen Temperaturen ist also 


Cpr (7) i ey, (7) = Creu) = Ckr ( (8) , 


d.h. die Hyperfeinstruktur und die gegenseitige Wechselwirkung der 
paramagnetischen Ionen liefern bei 7 >4,8 °K keinen merklichen Bei- 
trag zur spezifischen magnetischen Warme. 


Bei 18 °K<7<30°K nimmt die Differenz zwischen berechneten 
Werten cx,(7) und gemessenen Werten cp,(7) —cy,(7) mit wachsender 
Temperatur monoton zu. Dies laBt sich nach Gl. (4) durch ein Anwach- 
sen der Differenz der spezifischen Gitterwarmen der beiden Salze mit 
der Temperatur erklaren. Danach ist die spezifische Gitterwarme von 
LaCl, -nH,O gréBer als die von PrCl,-nH,O (bei 30 °K um etwa 7% 
von ¢y,), was auch aus der Tatsache folgt, da die gemessenen Werte 
Cpy — Cr, bet T 130 “K negativ: werden. 

Da man die Differenz der spezifischen Gitterwarmen bei T>30 °K 
nicht kennt, ist es nicht méglich, aus den Messungen die spezifische 
magnetische Warme fiir 7 >30°K zu ermitteln und daraus etwa die 
Energien Wg und W, der restlichen Grundtermkomponenten zu bestim- 
men, deren Messung spektroskopisch nicht méglich ist. Es liegt jedoch 
der Gedanke nahe, aus der Lage des zweiten Maximums der MeBkurve 
in Fig. 1 eine Aussage iiber W, und W, machen zu kénnen, indem man etwa 
annimmt, die Differenz der spezifischen Gitterwarmen der beiden Salze 
sei eine monotone Funktion der Temperatur, so daB das Maximum der 
MeBkurve nur vernachlassigbar wenig gegentiber dem Maximum der 
spezifischen magnetischen Warme nach tieferen Temperaturen hin ver- 
schoben ist. Deshalb wurde versuchsweise W, und W, systematisch 
variiert, und jeweils aus W, ..., Wy die spezifische magnetische Warme 
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Cmagn(1) nach Gl. (2) berechnet in der Hoffnung, daB fiir bestimmte 
Wertepaare Wy,W, die berechneten ¢Cyag,(7)-Kurven ein Maximum 
haben, das in seiner Lage mit dem zweiten Maximum der MeBkurve 
zusammenfallt. Es stellte sich jedoch heraus, daB alle berechneten 
Cmagn (2)-Kurven ein Maximum zwischen 45 und 60 °K haben, wahrend 
das Maximum der MeBkurve bei etwa 105 °K liegt. Hieraus folgt, daB 
die Differenz der spezifischen Gitterwarmen der beiden Salze keine 
monotone Funktion der Temperatur ist. Die Lage des zweiten Maxi- 
mums der MeSkurve kann somit nicht ausgewertet werden. 


Wir danken Fraulein Dr. H. LAMMERMANN fir ihre spektroskopische Hilfe, 
sowie Herrn G. WEBER fir die Herstellung und gasthermometrische Eichung des 
Platin-Widerstandsthermometers. 
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Aus dem Physikalischen Staatsinstitut Hamburg 


Eine Bemerkung zur Spin-Spin-Wechselwirkung 
im Wasserstoffatom 
Von 
K. HELMERS 
(Eingegangen am 24. Dezember 1958) 
In this paper, the magnetic hyperfine structure of the hydrogen ground state is 


derived from non-relativistic quantum mechanics and is thus shown to be not an 
essentially relativistic effect as it might appear from previous derivations. 


Durch die Wirkung des Protonenspins spaltet das Grundniveau des 
H-Atoms auf. Zur Berechnung dieses Effektes wird stets die Dirac- 
Gleichung verwendet, mit dem unten in GI. (10) angegebenen Ergebnis. 
In der Literatur (z.B.1~%) herrscht namlich allgemein die Auffassung, 
daB im vorliegenden Falle eines Elektrons mit Bahndrehimpuls /=0 
die unrelativistische Naherung (Pauli-Gleichung) wegen Divergenz- 
schwierigkeiten nicht anwendbar sei. Es laBt sich aber zeigen, daB man 
auch fiir /=0 mit der Pauli-Gleichung rechnen darf. 

Wie iiblich fithren wir den Protonenspin als kleine Stérung ein und 
haben als St6rungsenergie in der Pauli-Gleichung: 

W==— ( +eA,)? — = p? je, - rot Ay. (1) 
Hier ist m die Ruhmasse, —e die Ladung, p der kanonische Impuls, 
ju, das magnetische Moment des Elektrons. h und c setzen wir gleich 1. 


> 


A, ist das Vektorpotential des magnetischen Feldes, das vom magneti- 
schen Moment w, des Protons erzeugt wird. Zur Vermeidung von 
Singularitaten stellen wir uns das Proton zundchst als eine endlich aus- 
gedehnte Verteilung von Ladungen und Strémen vor. Bei Vernach- 
lassigung quadratischer Terme in A, geht die Stérungsenergie (1) iiber in 


e > lh > > aH > 

Wi pds Ap) ota (2) 
Ohne diese Stérung ist das Grundniveau vierfach entartet wegen der 
verschiedenen méglichen Spineinstellungen von Elektron und Proton. 


Als gute Naherung fiir die Ortsabhangigkeit der vier Zustande wahlen 
wir die normierte Schrédingersche 1 s-Funktion 


1 ! 
a ee AT — - 11 
u(r) = [naj é (49 = Bohrscher Radius). (3) 
? Breit, G.; Phys. Rev. 37, 51 (1931). 
2 Fermi, E.: Z. Physik 60, 320 (1930). 
3 KELty, F.M.: In Handbuch der Physik, Bd. 38/1, S. 59ff. Berlin-Géttingen- 
Heidelberg: Springer 1958. 
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y ist der Betrag des Verbindungsvektors 7 vom Proton zum Elektron. 
Die normierten Spineigenfunktionen des Elektrons seien «(e) fiir Auf- 
warts-, B(e) fiir Abwartsspin, entsprechend «(f), B(p) beim Proton. 
Dann k6énnen wir als Basis der 4-dimensionalen Zustandsmannigfaltig- 
keit z.B. die folgende nehmen: 


yr = w(r)a(e)a(p), ys, =u(r) a(e) B(A), | 
Y= u(r) Ble)a(p), ya =ulr) Ble) B(P). | 


Fir die St6rungsrechnung miissen wir die 4-reihige Matrix W von W 
beziiglich der durch (4) aufgespannten Zustandsmannigfaltigkeit bilden. 
Wegen des gemeinsamen Faktors u(r) in (4) ergibt sich in Operator- 
schreibweise einfach (dt = Volumenelement im 7-Raum): 


W edd u(r) Wul(r)d 
se a ae at ae (5) 
eon ag. A,udt+— aon wh wA,-pudt—j,- { wrotApdt. 


Nach partieller Integration im ersten und dritten Term, wobei die Rand- 
glieder im Unendlichen verschwinden, folgt 


a < f (pu)- (A, u)at+ =f (A, U) (pu) dt — 
Saee x oes (6) 


=—U, f Agx 


da sich die beiden ersten Terme wegheben. 
Nunmehr diirfen wir den Grenziibergang zum punktformigen Proton 
machen, also in (6) 


Wiese. 


A, SPI Ta (7) 
setzen, da auch in diesem Grenzfall ein sinnvoller Ausdruck entsteht. 
Wir erhalten 


TT > —> a Y4] 
= [(-7) (7) +e) oe e 
Dp eS ate met ou ehagh Le 8 = : = 
re 5 Hy [7 er Ti ae iy [w (0)? = 348 Me My: 
Fiihren wir die Spinvektoren s,, 55 ein mittels 
so ergibt sich der iibliche Ausdruck??: 
v= 2 Al 5 fy (10) 


3 ae 
was zu beweisen war. 
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Aus dem Theoretisch-Physikalischen Institut der Friedrich-Schiller- Universitat Jena | 
Beitrag zur projektiven Relativitatstheorie. I 


Von 


ERNST SCHMUTZER 


(Eingegangen am 11. Dezember 1958) 


In Erganzung und Fortsetzung der Gedanken einer friiheren Arbeit! werden hier 
insbesondere drei Problémkreise kurz behandelt: 1. Physikalische Auswertung der 
mathematischen Theorie, 2. Skalares Materiefeld, 3. Feld einer Punktmasse und 
kosmologisches Weltmodell. 


§ 1. Physikalische Auswertung der verallgemeinerten 
projektiven Relativitatstheorie 


Abgesehen vom vektoriellen mathematisch-geometrischen Apparat, 
der in projizierter 4-dimensionaler Form in vielen Punkten auf die for- 
malen Resultate von JORDAN fiihrte, wurden in jener Arbeit! in einer 
Reihe von physikalischen Fragen andere Positionen bezogen, die hier 
noch weiter ausgebaut werden sollen. Aus Raumgriinden legen wir 
nur das gedankliche physikalische Geriist dar, da die Zwischenrech- 
nungen auBerordentlich umfangreich sind*. Im wesentlichen verwenden 
wir hier dieselbe Symbolik wie in I. 


Als allgemeine Feldgleichungen der Theorie fungieren die Gln. (I, 42) 
und (I, 34, zweite Zeile), aus welchen der Erhaltungssatz (I, 43, zweite 
Formel) folgt. Da man den 5-dimensionalen Gleichungen ihren physi- 
kalischen Inhalt nicht unmittelbar ansehen kann, fiihrt man sie durch 
Flachen- und Radialprojektion in 4-dimensionale Gleichungen iiber 
(ein eleganter vektorieller Projektionsapparat wurde in der zitierten 
Arbeit! verdffentlicht). Die projizierten Feldgleichungen sind die Be- 
ziehungen (I, 45), (I, 46), (I, 47), wahrend die projizierten Erhaltungs- 
satze lauten: 


<a: 4 
i 
1 ||) a meas 


T* X', 4 


S38 S |4» (1) 


, 1 
Ti; SF ee == (0, (2) 


* Ausfiihrlich in Habil.-Schrift, Jena 1958, und Wiss. Z. Friedrich-Schiller- 
Univ. Jena 1958, H. 6, naturw. Reihe. 


} ScumvTzeER, E.: Z. Physik 149, 329 (1957) (zitiert als I). 
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All diese Relationen sind bisher rein mathematischer Art. Die physika- 
lische Identifizierung wird erreicht durch die folgende Kennzeichnung: 


pe ony (kosmische Gravitationskonstante * 3) 
, cA ist eine tatsachliche Konstante), 
2 = X,,  (elektromagnetischer Feldtensor), (4) 
ue ; 
i — ae H,, (elektromagnetischer Erregungstensor), (5) 
“JO 


(neues /-Feld, von der Dimension eines A prOk | 
J =S/C Potentials, steht im Zusammenhang mit den 
dielektrisch-permeablen Eigenschaften des Raumes), 


am eh m __ ax” iene : 
] Ch ih oe (elektrische Stromdichte), (7) 
K=L/S?, T=T  (Abkiirzungen). (8) 
oe = Jf T,,,,  (physikalischer Energietensor der 7-Materie), 

0 


= a io. bzw. 0 = : 09 (physikalische Massen- bzw. Ladungsdichte), 
0 0 


Jb=J (ce) (Einstein-Maxwellscher Grenzfall). 


In physikalischer Schreibweise lauten dann die Feld- und Erhal- 
tungsgleichungen: 


4 4 % 
& (e =a La G) Sus Onm+ x {yi Fig + i. H;, Fil ain 
To mn 2 4 (9) 
42 “4 — — J m|\n—8mn J io} (Einstein-Gleichung) , | 
0 
Bs LC (1. Maxwell-System), (10) 
Hiysimj)=0 (2. Maxwell-System), (11) 


Jiig= ap H,,FiitxK J — “TJ (jJ-Feld-Gleichung), (12) 
3 


Git), — —j* Hi, ae al (Energie-Impuls-Satz) , (13) 
t 0 


| 
ae =0 (Kontinuitatsgleichung). (14) 


* Diese Neubestimmung folgt aus den vorgeschlagenen Feldgleichungen durch 
Vergleich mit der Newtonschen Theorie. 
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Frither! haben wir S mit dem Weltradius in Zusammenhang ge- | 
bracht. Sichtet man die verschiedenen Deutungsversuche? 4, so erkennt | 
man die Problematik einer Deutung iiberhaupt. Deshalb sehen wir das | 
J-Feld als einen von der projektiven Relativitatstheorie vorausgesagten | 
neuen physikalischen Erscheinungskomplex an, solange keine andere | 
iiberzeugendere Deutung gefunden werden kann. Wir verzichten also 
auf eine Zuriickfiihrung auf bekannte Erscheinungen. Da fiir den | 
Spezialfall J =const die Feldgleichungen im Allgemeinfall nicht sinn- | 
voll sind, andererseits die Einstein-Maxwell-Theorie strukturell wieder- 
gegeben wird, so miiSte damit erwartet werden, da diesem neuen J 
Erscheinungskomplex eine Realitat zukommt, sofern die projektive 
Relativitatstheorie nicht als ganzes zu verwerfen ist. Den gravitierend | 
wirkenden Energietensor des /-Feldes liest man aus Gl. (9) ab. 


Das Bogendifferential des 4-dimensionalen Raumes (jetzt mit do 
bezeichnet) und des 5-dimensionalen Raumes (jetzt mit ds bezeichnet) 
verkniipften wir friiher! in der Gestalt (I, 51, erste Gleichung). Daraus 
resultierte dann die schwer zu deutende Gl. (73). Diese Schwierigkeit © 
der Theorie kann vermieden werden durch die zwangslaufig folgende 
Beziehung : 


(ds)? = (do)? + © (ds), (15) 
also 
an=+t\1-4. (16) 


Die friiheren Uberlegungen bleiben im wesentlichen erhalten, nur daf 


statt yi+s? der Ausdruck \1 — B?/S? zu stehen kommt. 
Mit der physikalischen Identifizierung: 


peo (e elektrische Ladung) (17) 
entsteht dann aus der Gleichung der Geodatischen (I, 52) das Bewe- | 
gungsgesetz eines geladenen Massenpunktes: 


adxi\ dx e » axl e l7 
ae eee ny ses ee ( 
| dt ), dt ba oe ae dt es ES Gf (18) 


mit einem in der Ladung quadratischen Kraftglied zufolge des J-Feldes. 
Fiir die Veranderlichkeit der Masse im J-Feld bei einer Geschwindig- | 


2 JorDaN, P.: Schwerkraft und Weltall. Braunschweig: F. Vieweg & Sohn 
1955. 

* LicuNERowicz, A.: Theories relativ. de la grav. et de Velektromagn. Paris | 
1953. 

4 RuM_ER, J.B.: Untersuchungen iiber die 5-Optik. Moskau 1956. 
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keit v resultiert daraus: 


ie Mo / ee = — 2 ‘ (19) 


— 


Eine Ladung tragende Masse ist also im J-Feld veranderlich. Aus (18) 
laBt sich direkt beweisen: 


p= const, (20) 
Abgesehen von konstanten Faktoren bedeutet dies also die Konstanz 


der spezifischen Ladung. Konkretisiert man die phanomenologische 
Materieform durch den Ansatz: 


ellis Migiceiee? in a 
orn oer tae, ee (21) 


wobei # den inneren Druck bedeutet, so ergibt sich fiir die Umrech- 
nungsbeziehung von 4-dimensionaler und 5-dimensionaler Massendichte 
die Gleichung: i ; pe 
Ho — fo (1 = aie (22) 


Fiir die elektrische Ruhladungsdichte findet man: 


“ 5 pa ene. 
1 m AXm CO lly B? 
—— = CSS j= = C / SSR AU ans 
Oe. eae ee \ S 
und daraus 
») $-4 4 
ht - woe J? 
06 
Die beiden Erhaltungssatze gehen dann itiber in: 
4 dx! dx oe 00 Hi dk : ion ee 25 git 
jio| alle LCS ae ae ko dt ie: fy 22 We a (24) 
1 dj dx! @ 1 dp ax i 
iP de we ty ct C? thin “ke 
dx 
= 2 
(ee), =2 (25) 


Die erste von beiden Gleichungen kann man als Verallgemeinerung der 
Eulerschen Bewegungsgleichung der Kontinua ansehen. Durch Kom- 
bination von (24) und (25) resultiert folgende interessante Gleichung 
zwischen Druckanderung und Anderung der spezifischen Ladung eines 


Mediums: ae = ding. (26) 
Der Grenziibergang zur geladenen Punktmasse ergibt aus (24) gerade 
die den Geoditischen entsprechende Bewegungsgleichung (18) in Ana- 


logie zur allgemeinen Relativitatstheorie. 
Z. Physik. Bd. 154 2D 
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§ 2. Skalares Materiefeld 
Dieses werde beschrieben durch die Invariante y, die wir auch, ob- 


wohl sie im Komplexen gegeben ist, der Projektorbedingung unter- | 


werfen: 


y,X’ =0. (27) 


Als Lagrange-Funktion wahlen wir in Verallgemeinerung des 4-dimen- 
sionalen Ausdrucks: 


) ne 
AY aera {vt 


2™o 


ao Az yt) (yl*— ty A*y) + “EE ryt, (28) 


Wobel %%} = = ist und A, ein vorlaufig beliebiger Projektor sei. Die 


Feldgleichung: 
py 
y Aa a ay Ary 7 2%) A*y qi ig Ay a TY 0 (29) 


lautet dann in projizierter Form, wenn man y= A,X", A; =g#A,, setzt: 


pli — eo Aly — 2% 4? yj, +054, Apt Ga) 
24,2 Se : 52 9 O 
SS Py — Ay) — 2 0 


Fiir den zugehérigen symmetrischen Energietensor findet man: 


h2 
Lf = rs (py, ay A,y*) (Yiy = x A,y) mt 
2™Mo 
+ (yh + 0 A, p*) (Yip — % Any) — (31) 


5 > 2 f 
r y* v} , 


woraus die zugeordneten projizierten Ausdriicke folgen, unter anderem 
auch: 


~ Sur {wt + ty A, p*) (yl? — og A*p) + 


| VALE EC «|i as 
a as pe ee NE PACE eo 3) (32) 


2mo 
Durch Einsetzen in (14) resultiert: 
y =A,X"=const. (33) 


KorrespondenzmaBig laBt sich nun die obige Feldgleichung in die zu- 
gehorige Hamilton- Jakobi-Gleichung: 


(wit — - At) (Wi— A,) + mg c= 0 (34) | 


iiberfiihren, aus der mit Hilfe der Charakteristikenmethode wieder die 
Bewegungsgleichung (18) folgt, wenn man identifiziert: C =y. 
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§ 3. Feld einer Punktmasse und kosmologisches Weltmodell 


Spezialisiert man die Feldgleichungen fiir den Fall einer Punktmasse 
und macht man den Schwarzschildschen Ansatz: 


do? = ek) dy? 4 72 (dG? + sin? 9 dg?) + e' dx?, (35) 


so gelangt man zu dem Gleichungssystem: 


gy Pees ee 2u 2 Sil Sin 
Havas a5 MS oe aa (30) 
2 DYE DS 
Ves Mee ; ae, (37) 
Here Bis Up AI eg et 
aa 5 Ze ee ey 0, (38) 
Ol) 2)S! S'(v'— pw’) 
eile cere a = — C 
Sige eae eB. (9) 


(Striche bedeuten Ableitungen nach 7). Formal kénnen wir durch die 
Zuordnung: S—>x,v—>yv, 4 A, 6 =0 dieses System mit dem Heckmann- 
schen System zur Deckung bringen. Physikalisch decken sich beide 
Systeme insofern nicht, als S~J]/% ist. Nach HECKMANN-JORDAN- 
FRICKE? lauten die Lésungen: 


e" = 4h?/[(k + h) ce?" — (4 — h) eB”), 
mean (40) 
eee (eee es eh eae S = S,, eo” 


(vgl. dortige Bezeichnungen). Bei Verwendung der Beziehungen: 


h dt 
Ge 9 at 


SOs “= (41) 


lautet die Bewegungsgleichung fiir eine Probemasse in diesem Feld: 


au = uen# a & 7 (So y e— (+p) (v' ae Mu ) ue em | == (9), (42) 


dy No 2u2 2h v2 
Wenden wir die obigen Feldgleichungen auf ein Weltmodell vom Ein- 
steinschen Typ mit réumlich homogener Massenverteilung und der Ein- 


steinschen Weltmetnik: 


do? = 0? (dO? + sin?O (di + sin? 3 dy?) | — dT? (43) 


5 HECKMANN, O., P. JoRDAN u. W. FrRicKE: Astrophys. Z. 28, 113 (1951). 
Doe 
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S| é 
an, so findet man im Falle #=0, also —— =const das Gleichungs- 
system (Punkt bedeutet Ableitung nach 7): | 


i) 


[ye =A \1 + S?/S5, (44) } 
0 20? 2 So xA = 
ra | = 2 , | yao | Sy ee ais aT ee == (0), (45)) 
e 6@ 0 Q@ 398 S, V1 + SYS | 
i S 2 LAS, 
g 2 | = ee a === = va —- <= — OF (46) | 
Q 3S 96% S, 42 S782 36S? tee S2/Se 
& 386 nA xAS 
= | =e v : — = = ioe aT = aS (Oh, (47) 
. 0 30 So 1+ S7/S8 OES V1 + S4/S8 
0 02 xAS 
BP op RiGee) ee eee (48) 


e @ _@ 39% s2i+ S782 


Eine strenge Lésung dieses Systems konnte bisher noch nicht gefunden 
werden. Das Rumpfsystem fiir den Fall verschwindender spezifischer 
Aufladung der Materie fiihrt auf ein expandierendes und anschlieBend 
kontrahierendes Weltmodell. 


Zusatz bei der Korrektur. Spezialisiert man die Feld- und Erhaltungsgleichungen | 
auf den Minkowski-Raum (g;; = 0;,), so erhalt man eine nichtlineare Elektrodyna- 
mik, die fiir folgende Falle ausgewertet wurde (vgl. Z. Naturforsch.): 1. Lé6sungen 
fiir eine Punktsingularitat sind: D=er/r?, C=2x Jyer/J*, J= Jy [1 + 2e Ver], 
wodurch die Festlegung /) = 2% nahegelegt wird. Die Feldenergie konvergiert 
Tal ae = aves 2. Fir die Elektrostatik ist J? = — 2/(A;A,) Losung 
der Feldgleichungen, wodurch das physikalische Verstaéndnis fiir das J-Feld 
naher gebracht wird. 3. Die Interferenz von Wellen fiihrt zu einem raumlich-zeit- 
lichen Schwanken des /-Feldes, wofiir o = xc? Y,W,/m? ein MaB ist (Ql; Amplituden 
der ©-Felder). 4. Starke homogene elektromagnetische Felder (Gp, Bo) verhalten 
sich gegentiber Lichtwellen wie ein Quasimetall, absorbierend nach dem Gesetz 
exp (— x (BZ — G2) a#). Eigentliche Streuphanomene treten bei zwei Wellen nicht auf. 
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Aus dem Institut fiir Experimentalphysik der Universitat Kiel 


Rekombinations- und ,,Minus“-Kontinuum 
der Sauerstoffatome 


Von 
G. BOLpT 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 29. November 1958) 


Das von einem in Sauerstoff brennenden, wandstabilisierten Lichtbogen emittierte 
Kontinuum wird fiir Temperaturen zwischen 10500 und 13000° K im Wellenlangen- 
bereich von 4300 bis 6300 A gemessen. Nach Abzug des rechnerisch ermittelten 
frei-frei-Kontinuums der Elektronen im Felde der positiven Ionen verbleibt ein 
Kontinuum, das sich aus dem Rekombinations- und dem ,,Minus‘‘-Spektrum der 
Atome zusammensetzt (wobei unter dem ,,Minus‘‘-Spektrum die Summe aus dem 
frei-frei-Kontinuum der Elektronen im Felde neutraler Atome und dem Elek- 
tronenaffinitatskontinuum der Atome verstanden werden soll). Es gelingt, die 
beiden Anteile voneinander zu trennen. Die auf ein Atom bzw. ein einfach negativ 
geladenes Ion pro cm? bezogenen Absorptionskoeffizienten des Rekombinations- 
kontinuums und des ,,Minus‘‘-Kontinuums werden angegeben. Der Koeffizient des 
,, Minus*‘-Kontinuums ist in dem genannten Wellenlangen- und Temperaturbereich 
um 4 bis 5 Zehnerpotenzen gr6Ber als der des Rekombinationskontinuums. Die 
Intensitaten der beiden Emissionskontinua sind in dem untersuchten Plasma (reiner 
Sauerstoff, 1 Atm Gesamtdruck) von gleicher GréBenordnung. Das _ ,,Minus‘‘- 
Kontinuum kann zum uberwiegenden Teil als Elektronenaffinitatskontinuum ge- 
deutet werden. 


Methodischer Teil 
Plasmazusammensetzung. Das zu untersuchende Plasma moége in 
einem gewissen Temperaturbereich nur aus Atomen, einfach positiv 
geladenen und einfach negativ geladenen Ionen eines Elementes und aus 
Elektronen bestehen. Die Dichten dieser verschiedenen Teilchen werden 


uy HAN oh We Litman Lin." 590 5( 13) 

bezeichnet. Fiir den allgemeineren Fall, daB das negative Ion durch 
Anlagerung eines Elektrons an ein angeregtes Atom (Anregungsenergie £) 
gebildet wird, besteht zur Berechnung der Plasmazusammensetzung 
in Abhangigkeit von der Temperatur in dem genannten Temperatur- 
bereich das Gleichungssystem 


ee oe 2(2amkT)* u,(T) Kae = $,(T) (1) 
Ng Le uy (TL) J ’ - 
4 yx —§E Saha-Gl. 
MeM __ 2(2umkT)* ug(T) DRT Esme SC (T) (2) 
ne h (0) i ‘ 
iF, ee, Quasineutral. (3) 


p= (my +n, +n_+n,) kT, Dalton, Ges a(4) 
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worin w#(7), «,(7) und w_(T) die Zustandssummen des Atoms, des 
einfach positiv geladenen und des einfach negativ geladenen Ions, 
yz) und y_ die Ionisierungsenergien des Atoms und des negativen Ions, 
p den konstant zu haltenden Gesamtdruck bedeuten. 

Gl. (2) gilt, wenn die Elektronenanlagerung an ein angeregtes Atom 
erfolgt (E=0), allerdings sicher nur dann, wenn der Zerfall des nega- 
tiven Ions durch Autoionisation wesentlich seltener ist als die Ionisation 
des negativen Ions durch ElektronenstoB, d.h. wenn 


eee > 10 (5) | 


ist, wobei Q der Ionisationsquerschnitt des negativen Ions gegen Elek- | 
tronenstoB, v die mittlere Elektronengeschwindigkeit und A die Wahr- 
scheinlichkeit fiir Autoionisation des negativen Ions ist. 
Bei der Lésung des Gleichungssystems ist die Erniedrigung der | 
Ionisierungsenergie in Abhangigkeit von der Elektronendichte 1,(T) 
zu berticksichtigen, die, wenn Z die Ladung des Atomrumpfes nach der | 
betreffenden Ionisation ist, nach A. UNSOLD! 
eeeaee Ay =he-5,6-10? nZi erg (6) 
Es sei darauf hingewiesen, daB, wenn die Bedingung 
1 
ae Suc) < (7) 
erfiillt ist, die Teilchendichte _(7) in den Gln. (3) und (4) gegenitiber 
den anderen Dichten zu vernachlassigen ist, so daB dann m)(7), ”, (7) | 
und 2,(7) bereits durch Lésung des aus den Gln. (1), (3) und (4) be- | 
stehenden Systemes erhalten werden kénnen, wahrend u_(7) mit den 
vorliegenden Werten )(Z) und ,(7) aus Gl. (2) zu berechnen ist. 
Bedingung (7) ist, von auBergewohnlichen Fallen (hoher Gesamtdruck #, | 
groBe Tonisierungsenergie y_) abgesehen, immer sehr gut erfiillt. 


Temperaturmessung. Die Temperatur wird durch Messung der pro | 
Zeiteinheit in den Raumwinkel 1 aus optisch diinner Schicht der Lange / 
emittierten Energie eines Multipletts bekannter Ubergangswahrschein- | 
lichkeit A,,,, bestimmt: Aus 


nm 


[1,a1= Be oe RNigyiw (8) 


An a nm*‘m 


folgt die Besetzungszahl N,,(7T) des oberen Termes pro Volumeneinheit. | 


m 


Andererseits ist nach BOLTZMANN 


~-echi Os iraaias 0 


1 UNSOLD, A.: Z. Astrophys. 24, 355 (1948). 
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(g, und E,, sind Gewicht und Energie des oberen Termes), so daB, 
wenn N,,(7) in dem in Frage kommenden Temperaturbereich eine 
umkehrbar eindeutige Funktion von T ist, N,(7) die Temperatur 
lefert. 


Die kontinuierliche Strahlung. Das aus dem Plasma emittierte Kon- 
tinuum setzt sich zusammen aus dem frei-frei-Kontinuum der positiven 
Ionen, dem Rekombinationskontinuum der Atome und dem ,,Minus‘‘- 
Kontinuum, worunter die Summe aus dem frei-frei-Kontinuum und 
dem Elektronenanlagerungskontinuum der Atome verstanden werden 
soll. Bezeichnet x//(T) den Absorptionskoeffizienten des frei-frei- 
Kontinuums der positiven Ionen, bezogen auf ein Ion und ein Elektron 
pro Volumeneinheit, x/{(7T) den des Rekombinationskontinuums der 
Atome, bezogen auf ein Atom pro Volumeneinheit, und x; (7) den des 
Minuskontinuums, bezogen auf ein negatives Ion pro Volumeneinheit, 
dann sind die Intensitéten der genannten Anteile bei Beriicksichtigung 
der erzwungenen Emission und unter Voraussetzung optisch diinner 
Schicht (Lange /) durch 


TE (LT) =F (T) 0, (1) 2, (1) 7 
TE (T) = x48(T) mo(T) BT a iE) 7 (10) 
I(T) = xq (T) n_(T) | 


gegeben. Die Summe dieser Intensitaten ist die direkt meBbare In- 
tensitat des Gesamtkontinuums 


a ee eee: (11) 
aus welcher der kontinuierliche Gesamtabsorptionskoeffizient t,(7) des 


Plasmas pro Langeneinheit berechnet wird: 


AMF) ag (TF) ad (T) 0, (T) m, (T) + 


he 


B,(T)(1—e PT)I 4 ahs (T)mg(T) + xq (T) (1). 


(12) 


Trennung der verschiedenen Kontinua voneinander. Frei-frei-Konti- 
nuum der positiven Ionen: Der Koeffizient x//(7) ist fiir Wasserstoff- 
ionen und wasserstoffahnliche Ionen nach H.A. KRAMERS? 


pe a een A Z2 72 (13) 


3V3kmehct =VT 


worin e und m Ladung und Masse des Elektrons, Z die Ladung des 
Ions bedeuten. Mit einer Unsicherheit bis zu etwa 40% sollte dieser 
Koeffizient auch fiir nichtwasserstoffahnliche Ionen gelten. Wie in 


2 ens H.A.: Phil. Mag. 46, 836 (1923). 
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einer Fehlerabschaitzung gezeigt werden kann, ist eine derartige Ge- 
nauigkeit von x//(T) fiir die Berechnung von x; (7) und x{(7) vollauf 
geniigend, so daf fiir x//(T) der nach H.A. KRAMERS mit Z =1 wasser- 
stoffahnlich berechnete und in Fig. 1 dargestellte Koeffizient verwendet 
wird*. 

Rekombinations- und Minus-Kontinuum: Der nach Subtraktion 
von x//(T) n.(T) ,(Z) verbleibende Rest des Absorptionskoeffizienten 
sei auf ein Atom pro Volumeneinheit bezogen und mit ~,(7) bezeichnet. 
Es gilt dann 


,(T) p(T) = x46 (T) (7) + xq (T) n_(Z). (14) 


70500 °K 
73000 °K 


xf (7) ‘70 %m P 


4500 4900 5500 5700 6700 


Fig. 1. Absorptionskoeffizient des frei-frei-Kontinuums einfach positiv geladener Ionen, bezogen auf ein 
einfach positiv geladenes Ion und ein Elektron pro cm? (nach KRAMERS) 


Der Koeffizient des Rekombinationskontinuums laBt sich durch die 
(bis auf die unmittelbare Umgebung ihrer Kanten) temperaturunab- 
hangigen Absorptionskoeffizienten x") der Seriengrenzkontinua dar- 
stellen: 


< 1 i 
6 (T) = a DO ND) (15) 
oder wegen 
En 
L. %\L) mar 
NT) = p(T) Pe (16) 
| Es 
ET lie SNUB) es 5 Ee (17) 


* Wegen der auftretenden Tauchbahnen liegt der wahre Wert von x/f iiber 
demjenigen der Formel (13). Eine VergréBerung von x/f hat aber eine VergroBerung 
von x zur Folge, wie man aus der Fehlerrechnung leicht verifiziert. Daher wird 


der Nachweis des ,,Minus‘’-Kontinuums von dem fiir x// eingesetzten Zahlenwert 
nicht beriihrt. 
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Hieraus folgt durch Differentiation nach T 


ee Fela, | BOSD) t edug ere 
Cp cal ( bine as an x58 (T) (18) 
mit io S ‘ 
E(A, 1) => ug 2) 2D Dep? woe RT (19) 
as n 


Die Trennung des Rekombinations- und des Minus-Kontinuums von- 
einander kann folgendermaBen geschehen: 

Die durch 9(7) zu dividierende Gl. (14) und die Ableitung der so 
erhaltenen Gleichung nach der Temperatur liefern unter Beriicksichti- 
| gung von (18) das System 


ve, (T) = og (T) oq (7) 5 (7), (20) 
Berit) =D (gon — 548) + ken 
21 

+p (H\ + (sag (D, | 


a °) (7) ae wa(T) 
: dT 


I? wu, dT é 1ahGi4 d ae 
=_— -—— ae Se en DH 
E 1 dug = d = *A ee ! é #,(T) aT 2 OMe, 
wer? Uy aT a dT an 
mit ge E dat, iy Za (23 
fs TS) Ae Uy a - WH \ Tr) a ) 
ergibt. 


Der Ausdruck (1/x;(T)) d/dT x; (T) laBt sich wie folgt abschatzen: 

Der Koeffizient x; (7) setzt sich zusammen aus einem Anteil, der von 
der Elektronenanlagerung herriihrt, und einem Anteil, der durch frei- 
frei-Ubergange der Elektronen an den Atomen verursacht wird. Wah- 
rend der Absorptionskoeffizient des ersten Anteiles, bezogen auf ein 
negatives Ion pro Volumeneinheit, selbst dann, wenn das negative Ion 
mehr als einen Term besitzt, wegen des geringen Abstandes dieser 
mdglicherweise vorhandenen Terme voneinander zumindest in dem 
untersuchten Temperaturintervall im Rahmen der méglichen MeB- 
genauigkeit temperaturunabhingig, also nur eine Funktion «(A) der 
Wellenlange ist, ist fiir den Koeffizienten des zweiten Anteiles, bezogen 
auf ein Atom und ein Elektron pro Volumeneinheit, ein Abfall mit 
wachsender Temperatur zu erwarten, so daB dieser Koeffizient etwa 
in der Form f (A)/T” mit 7 ~ } geschrieben werden kann. Es folgt damit 


q(T) m_(T) =a(A) n_(T) +B (A) a t0(T) (7), (24) 
xq (T) =«(A) +B (A) ae S(T) SBA) az S(T), (25) 


far i (T) = B(A) pa S- (7) 3 _ ee =} > (20% 
Vk d og nN 57 
Gy ar (7)| s| Sar ae Gz 
Ist nun die Bedingung 
: ee an a4 nm = (28) 


- E 1 yy n_\_ a ee 
Vere Ue aT am CIE OR 


Die Funktion E (A, T), von der allgemeingiiltig gesagt werden kann, 
daB E(A, T)ZE,, ist, wenn E,, die Energie des Termes ist, dem die 
(nach langeren Wellenlangen hin) nachste Absorptionskante zuzuordnen 
ist, lit sich aus der Kurvenschar x,(7) mit einer Unsicherheit von nur 
wenigen % hinreichend genau abschatzen. 


Der Absorptionskoeffizient des Rekombinationskontinuums ergibt 
sich aus Gl. (20) zu 


sdf (T) = x, (T) — 0g (T) = (1). (G0) 


Experimenteller Teil 


Das Sauerstoffplasma wird in einem wandstabilisierten Lichtbogen 
erzeugt, dessen Wand aus zentrisch durchbohrten, voneinander isolierten 
Kupferscheiben besteht. Zur Erhéhung der maximal méglichen Brenn- 
dauer sind die Kupferscheiben wassergekiihlt. Der Kanal, in den der 
Sauerstoff tangential einstr6mt, hat einen Durchmesser von 7 mm und 
eine Lange von 5cm. Die Bogenstromstiarke betragt 80 Amp, der Gesamt- 
druck des Plasmas 1 Atm. Die Beobachtung erfolgt “end on” durch 
eine der durchbohrten Elektroden unter einem Offnungswinkel von 
1/470. Ein schrag in die Elektrodenbohrung eingeleiteter PreBluft- 
strom sorgi fiir die Beseitigung der heiBen Gasschichten in den Elek- 
troden, so da die emittierende Schicht nicht iiber die Bogensdule 
hinausreicht. 


Uber ein Umlenkprisma wird die Bogensdule durch einen Achro- 
maten etwa 5fach vergréBert auf den Spalt eines Spektrographen 
abgebildet, derart, da quer zum Spektrum, der Temperaturverteilung 
in der Bogensdule entsprechend, ein Temperaturbereich von 10500 bis 
13.000° K erfaBt wird. 
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Mit Hilfe desselben Umlenkprismas kann an Stelle der Bogensdule 
der nach J. EULER® als Strahlungsnormal dienende Anodenbrennfleck 
einer Kohlebogenlampe in den Strahlengang eingeblendet werden. 

Schwarzungsstufen werden mittels eines unmittelbar vor dem Spalt 
zu befestigenden Zeiss-Stufenfilters hergestellt. 


Der benutzte Glasprismenspektrograph hat eine Dispersion von 
etwa 80 A/mm bei 5000 A. 


Es werden Aufnahmen unter Verwendung von Hauff-Pancrosin- 
Platten gemacht, wobei jede einzelne Aufnahme den Wellenlangenbereich 
von 4300 bis 6300 A erfaBt. 


Auswertung und Ergebnisse 


Zur Berechnung der Plasmazusammensetzung in Abhangigkeit von 
der Temperatur ist die Kenntnis der Zustandssummen w,(T), (7) 
und w_(7) der einfach positiv geladenen Ionen, der Atome und der 
einfach negativ geladenen Ionen, sowie der Ionisierungsenergien 7, 
und y_ der Atome und der einfach negativ geladenen Ionen erforderlich. 

Die Zustandssummen u,(7) und w)(T), sowie die Icnisierungs- 
energie 7) sind bekannt. Wahrend als zuverlassigster Wert fiir die 
Ionisierungsenergie y_ friiher allgemein 2,2 eV angenommen wurde, ist 
nach neueren Untersuchungen von STEPHEN J. SMITH und Lewis 
M. BRANSCOMB4 

yn = AAS CY elie: 


Ferner ist aller Wahrscheinlichkeit nach der Term 26°?P),4. der 
einzige existierende Term des O -Ions, so daB die Zustandssumme 
dieses Teilchens gleich dem Gewicht des genannten Termes ist: 


UWA) \= 0 == CONS. 


Die weitere Auswertung wird unter Verwendung dieser Werte fiir y_ 
und uw_(7) durchgefiihrt. 

Jede Aufnahme wird an neun verschiedenen Temperaturen ent- 
sprechenden Stellen photometriert. Dabei werden die Temperaturen 
nach der eingangs geschilderten Methode aus dem Multiplett 3 °,23 — 
6s®S? bei 5436 A ermittelt, dessen Ubergangswahrscheinlichkeit nach 
G. JURGENS? 


Ay =19 36: 10%sees 


nm 


ist. 


3 Eucer, J.: Ann. d. Phys. 11, 203 (1953). 

4 SmitH, STEPHEN J. and Lewis M. Branscoms: J. Res. Nat. Bur. Stand. 
55, Nr. 3 (1955). 

5 JirGcens, G.: Z. Physik 138, 613 (1954). 
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Nach D.R. Bates und A. DaMGAARD® wird hierfiir in guter Uber- 
einstimmung 4,,,, =3,48- 108 sec! erhalten, so daB der von JURGENS 
angegebene Wert wohl einigermaBen zuverlassig sein sollte. 

Die Zusammenfassung mehrerer Aufnahmen, die Abhangigkeit der 
Intensitat des Sauerstoff-Gesamtkontinuums pro cm Schicht beim 
Druck p~=1 Atm im Wellenlingenbereich von 4300 bis 6300 A fiir 
Temperaturen zwischen 10500 und 13000° K, ist in Fig. 2 dargestellt. 
Die zwischen 4300 und 6300 A einsetzenden Grenzkontinua sind, von 
kiirzeren nach langeren Wellenlangen fortschreitend, den Termen 


3p°P mit E =—he 86030 erg 
3p°P mit £ —he 85630 er 


1, 10”erg/s-cm*-rad 


72500 °K 


72000 °K 


77500 °K 
77000 °K 


¥500 4900 5300 5700 6700 B 
Fig. 2. Gemessene Intensitat des Sauerstoff-Kontinuums (reines Sauerstoffplasma, 1 Atm Gesamtdruck) 
pro cm Schichtlange in Abhangigkeit von Wellenlange und Temperatur 


zuzuordnen. Das Vorriicken der Grenzen mit wachsender Temperatur 
entspricht dem Absinken der Ionisationsgrenze mit wachsender Elek- 
tronendichte. 

Die Trennung des Rekombinations- und des Minus-Kontinuums 
voneinander setzt die Abschatzung der Funktion E (A, T) voraus: 

Aus der hier nicht dargestellten Kurvenschar x,(7) entnimmt man 


En 


die ungefahre GréBe der Produkte ba (TD) oeneeem *r , deren Kenntnis 
u, p 


zur Abschatzung von E erforderlich ist. Fiir den Wellenlangenbereich, 
der hauptsachlich 

vom 3 °P-Kontinuum tiberdeckt wird, ist E (A,T) =he 90000 erg + 2%, 
vom 3f ?P-Kontinuum tiberdeckt wird, ist E (A, T) =he 94000 erg +2%, 
vor dem 3 *P-Kontinuum liegt, ist E (A,T) =hce 97000 erg +2%. 


(1949). 
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Eine Temperaturabhangigkeit von E(A, 7) ist im Rahmen der 
moglichen Abschatzgenauigkeit nicht erkennbar. 

Nun ist Bedingung (28) bei Sauerstoff in dem untersuchten Wellen- 
langen- und Temperaturbereich mit 


i 
i on a < 03 
hinreichend erfiillt, so da eine Trennung des Rekombinations- und 
des Minus-Kontinuums voneinander nach der dargestellten Methode 
moglich ist: 

Fig.3 zeigt den Absorptionskoeffizienten des Rekombinations- 
kontinuums, bezogen auf ein Atom pro cm3, Fig. 4 den des Minus- 


V2 


73000 °K 


72500 °K 


ref 7): 107*cm* 


4 72000 °K 


77500 °K 


77000 °K 
710500 °K 


4500 4900 S300 5700 6100 P 
Fig. 3. Absorptionskoeffizient des Rekombinationskontinuums der Sauerstoffatome, bezogen auf ein Atom 
pro cm* 


Kontinuums, bezogen auf ein negativ geladenes Ion pro cm?. Eine 
Temperaturabhangigkeit des Koeffizienten des Minus-Kontinuums ist 
nicht erkennbar. Die gestrichelt gezeichnete Kurve in Fig. 4 bedeutet 
den von SMITH und BrANScomB? auf véllig anderem Wege gemessenen 
Absorptionskoeffizienten des Elektronenaffinitatskontinuums von Sauer- 
stoff, bezogen auf ein Ion pro cm*. 

Die Tatsache, daB der Absorptionskoeffizient des Minus-Kontinuums 
in dem untersuchten Wellenlangenbereich mit wachsender Wellenlange 
abfallt, wahrend fiir den Koeffizienten des frei-frei-Kontinuums der 
Atome ein Anstieg mit wachsender Wellenlange zu erwarten ist, laBt 
darauf schlieBen, daB der weitaus iiberwiegende Anteil des gemessenen 
Koeffizienten des Minus-Kontinuums dem Elektronenaffinitatskonti- 
nuum zuzuschreiben ist. Die gute Ubereinstimmung mit dem von 
SmitH und BRANSCOMB gemessenen Koeffizienten des Elektronen- 
affinitatskontinuums spricht fiir die Richtigkeit dieser Deutung. (Wenn 
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sich das frei-frei-Kontinuum der Sauerstoffatome so verhielte wie das | 
von S.CHANDRASEKHAR und F.H. BREEN’ berechnete der Wasser- ff 


4500 4900 5300 5700 6700 P 

Fig. 4. Absorptionskoeffizient des ,,Minus‘‘-Kontinuums der Sauerstoffatome, bezogen auf ein negativ 

geladenes Ion pro cm® (gestrichelt gezeichnete Kurve: Koeffizient des Elektronenaffinitatskontinuums der 
Sauerstoffatome, bezogen auf ein negativ geladenes Ion pro cm*, nach SmitH und BRANSCOMB) 


stoffatome, waren in diesem Wellenlangenbereich nur etwa 10 bis 20% 
des Minus-Kontinuums durch frei-frei-Ubergange an Atomen verur- 
sacht.) 

In einer Tabelle sind fiir ein reines Sauerstoffplasma des Gesamt- 
druckes 1 Atm die Funktionen ,(T) ”,(T), m)(7T) und n_(T) sowie die 
aus diesen Funktionen und den angegebenen Absorptionskoeffizienten 


Tabelle 


10500] 0,557 Gist A So06 7 


| | 26 67 
11000] 1,112 | 600 | 1,07 11 | 28 61 
11500 2,06 eS 7 1,16 16 29 55 
12000 3,56 4502) 1,20 20 | 39 41 
12 500 5,90 4,33 1,20 26 42 32 
13000 |] 8,85 | 3,76 Apals 31 | 44 25 


Teilchendichten und relative Intensitaten der verschiedenen Anteile des Gesamt- 
kontinuums bei 5000 A fiir ein reines Sauerstoffplasma bei 1 Atm Gesamtdruck. 
Intensitat des frei-frei-Kontinuums — Th} 
Intensitat des Rekombinationskontinuums = Ihg 
Intensitat des Minus-Kontinuums = J; 
Intensitat des Gesamtkontinuums = 7, = Ihf + Ii8 + 1, = 100. 


* CHANDRASEKHAR, S., and F.H. BREEN: Astrophys. J. 104, 430 (1946). 
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fiir A=5000A folgenden Intensitéten der verschiedenen Kontinua 
zusammengestellt, wobei die Intensitat des Gesamtkontinuums gleich 
100 gesetzt ist. 

Fehlerabschatzung: Die Unsicherheit der Ergebnisse wird verursacht 
durch Unsicherheiten 

1. der Ubergangswahrscheinlichkeit A,,,, des zur Temperaturmessung 
benutzten Multipletts, 

2. der Intensitat J des Normalstrahlers (Anodenbrennfleck einer 
Kohlebogenlampe), 


3. der Lange / der leuchtenden Plasmaschicht, 


4. des berechneten Absorptionskoeffizienten x4/(T) des frei-frei- 
Kontinuums, 


5. der Funktion E (A, T). 

Unter Beriicksichtigung dieser Fehlerquellen wird in allgemein- 
giltiger Weise eine Fehlerrechnung durchgefiithrt, die in dem unter- 
suchten Wellenlangen- und Temperaturbereich etwa 


Be ys any pe ie fel ene ee We 
48 (T) an 53) A ss) if 5) 1 , hf , is 
duy dA Dae dl dxhf dE 
Ses OA + 0,8 — 0,8 — + 0,2—) + 1,6—= 
ae A I l xh E 


ergibt. (Die in den Fehlerformeln beibehaltenen verschiedenen Vor- 
zeichen sollen zu erkennen geben, in welcher Richtung sich die Ergeb- 
nisse unter dem EinfluB der verschiedenen Fehlerquellen andern.) 
Mit dA/A & 20 bis 30% 
al/I + 10% 
dl[l 2% 10% 
dulllll me 40% 
dE|E ~ 2% 
folgt 
hf Fe 
BEN 50% 30% 
28 (T) oa 
Der EinfluB der méglicherweise im Sauerstoffplasma bzw. vor der 
leuchtenden Schicht vorhandenen Fremdgase auf die Ergebnisse wird 
ebenfalls abgeschatzt und als unwesentlich erkannt. 


Herrn Professor Dr. W. LocutE-HoLTGREVEN danke ich fiir stets forderndes 
Interesse, der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die Gewahrung eines Stipen- 
diums sowie fiir die Uberlassung der Stromversorgungsanlage und des Photometers. 


Zeitschrift fiir Physik, 154, 330—338 (1959) | 


Aus dem Institut fiir Experimentalphysik der Universitat Kiel i | 


Rekombinations- und ,,Minus“-Kontinuum 
der Stickstoffatome 
Von 
G. BoLpt 


Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 29. November 1958) 


Das von einem in Stickstoff brennenden, wandstabilisierten Lichtbogen emittierte. 
Kontinuum wird fiir Temperaturen zwischen 10500 und 13000° K im Wellenlangen-) 
bereich von 4300 bis 6300 A gemessen. Nach Abzug des rechnerisch ermittelten | 
frei-frei-Kontinuums der Elektronen im Felde der positiven Ionen verbleibt ein 
Kontinuum, das sich aus dem Rekombinations- und dem ,,Minus‘‘-Spektrum der 
Atome zusammensetzt (wobei unter dem ,,Minus‘‘-Spektrum die Summe aus dem 
frei-frei-Kontinuum der Elektronen im Felde neutraler Atome und dem Elektronen- 
affinitatskontinuum der Atome verstanden werden soll). Nach einer bereits fiir’ 
die Untersuchung der Sauerstoffkontinua entwickelten Methode werden die beiden 
Anteile voneinander getrennt. Die auf ein Atom bzw. ein einfach negativ geladenes 
Ion pro cm? bezogenen Absorptionskoeffizienten werden angegeben. Der Koeffi- 
zient des ,,Minus‘‘-Kontinuums ist in dem genannten Wellenlangen- und Tempe- 
raturbereich um etwa 5 Zehnerpotenzen gréBer als der des Rekombinationskonti- 
nuums. Die Intensitaten der beiden Emissionskontinua sind in dem untersuchten 
Plasma (reiner Stickstoff, 1 Atm Gesamtdruck) von gleicher GréBenordnung. Das 
,Minus"-Kontinuum kann zum wtberwiegenden Teil als Elektronenaffinitats- 
kontinuum angeregter metastabiler N-Atome gedeutet werden. 


Methodischer Teil 


In einer unmittelbar vorausgehenden Arbeit iiber die Kontinua des 
Sauerstoffes ist bereits eine allgemeingiiltige Methode entwickelt worden, 
deren Anwendung die Trennung der verschiedenen Anteile eines ge- 
messenen Gesamtkontinuums voneinander erméglicht, sofern das emit- 
tierende Plasma nur aus Atomen, einfach positiv geladenen und einfach 
negativ geladenen Ionen eines Elementes und Elektronen besteht. Es 
sei deshalb hier auf eine erneute Darstellung der Methode verzichtet 
und statt dessen auf den ,,Methodischen Teil’ der erwahnten Arbeit 
itber die Kontinua des Sauerstoffes verwiesen. Die Numerierung der 
Formeln bei den folgenden Ausfiihrungen bezieht sich auf den ,,Me- 
thodischen Teil‘ der vorausgehenden Arbeit. 


Experimenteller Teil 

Das Stickstoffplasma wird in einem wandstabilisierten Lichtbogen | 
erzeugt, dessen Wand aus zentrisch durchbohrten, voneinander isolierten | 
Kupferscheiben besteht. Zur Erhéhung der maximal erreichbaren | 
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Brenndauer sind die Kupferscheiben wassergekiihlt. Der Kanal, in den 
der Stickstoff tangential einstrémt, hat einen Durchmesser von 7 mm 
und eine Lange von 5 cm. Die Bogenstromstarke betragt 70 Amp, der 
Gesamtdruck des Plasmas 1 Atm. Die Beobachtung erfolgt ‘‘end on” 
durch eine der durchbohrten Elektroden unter einem Offnungswinkel 
von 1/170. Ein schrag in die Elektrodenbohrungen eingeleiteter Preb- 
luftstrom sorgt fiir die Beseitigung der heiBen Gasschichten in den 
Elektroden, so daB die emittierende Schicht nicht iiber die Bogensidule 
hinausreicht. 

Uber ein Umlenkprisma wird die Bogensdule durch einen Achromaten 
etwa 5fach vergréBert auf den Spalt eines Spektrographen derart 
» abgebildet, daB quer zum Spektrum, der Temperaturverteilung in der 
| Bogensdaule entsprechend, ein Temperaturbereich von 10500 bis 13 000° K 
~ erfaBt wird. 

Mit Hilfe desselben Umlenkprismas kann an Stelle der Bogensadule 
_ der nach J. EULER! als Strahlungsnormal dienende Anodenbrennfleck 
/ einer Kohlebogenlampe in den Strahlengang eingeblendet werden. 

Schwarzungsstufen werden mittels eines unmittelbar vor dem Spalt 
zu befestigenden Zeiss-Stufenfilters hergestellt. 

Der benutzte Glasprismenspektrograph hat eine Dispersion von 
etwa 80 A/mm bei 5000 A. 

Es werden Aufnahmen unter Verwendung von Hauff-Pancrosin- 
Platten gemacht, wobei jede einzelne Aufnahme den Wellenlangen- 
bereich von 4300 bis 6300 A erfaBt. 


Auswertung und Ergebnisse 

Zur Berechnung der Plasmazusammensetzung in Abhangigkeit von 
der Temperatur ist die Kenntnis der Zustandssummen uw, (7), “%)(T) 
und u_(7) der einfach positiv geladenen Ionen, der Atome und der ein- 
fach negativ geladenen Ionen, sowie der Ionisierungsenergien 7) und y_ 
der Atome und der einfach negativ geladenen Ionen erforderlich. 

Die Zustandssummen w,(7T) und wu (TZ), sowie die Ionisierungs- 
energie 7%) sind bekannt. 

Wie wellenmechanische Rechnungen und die Methode der iso- 
elektronischen Extrapolation iibereinstimmend ergeben, ist der Grund- 
term 2/4%P,,, des N--Ions nicht stabil, da sein Energiewert groBer ist 
als der Wert des aus dem Stickstoffatom im Grundzustand und dem 
freien Elektron bestehenden Systems. 

Einer privaten Mitteilung von Lewis M. Branscoms zufolge fiihrt 
die Methode der isoelektronischen Extrapolation jedoch auch zu dem 
Ergebnis, daB der Energiewert des N--Ions im Term 2641D,, welches 


1 Euier, J.: Ann. d. Phys. 11, 203 (1953). 
Z. Physik. Bd. 154 23 
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durch Anlagerung eines Elektrons an ein Stickstoffatom im Term) 
2p 2D3\5 52 entstanden zu denken ist, um etwa 1,1 eV tiefer liegt als} 
der Wert des aus dem Stickstoffatom in 2f??D3¥3. und dem freien |] 
Elektron bestehenden Systems. Andererseits ist der Ubergang des} 
N--Teilchens aus dem Term 2 p14 1D, in den tiefer gelegenen und instabilen 1 
Term 24 3P,,,, der den Zerfall eanveioniciont des Teilchens bedeutet, } 
wegen AS-+0 ,,verboten“, so daB der Term 241D, des N~ -Teilchens | 1 | 
metastabil ist. | 

Es bleibt abzuschatzen, ob Bedingung (5) erfiillt ist, d.-h. ob die> 
Saha-Gleichung (2) zur Berechnung der Dichte m_(7) der negativen | 
Ionen benutzt werden kann: | 

Die Wahrscheinlichkeit fiir den Zerfall durch Autoionisation sollte 
wegen A S=+:0 nicht groBer als 


108 << Ar AO “secs 


sein. Der Ionisationsquerschnitt der negativen Ionen fiir ElektronenstoB 
kann nach H.S.W. Massey? durch 


Ow 10+ em" 


abgeschatzt werden, wahrend fiir Temperaturen zwischen 10500 und | 
13000° K in dem untersuchten Stickstoffplasma die Elektronendichte 


fp eA cms 
und die mittlere Geschwindigkeit der Elektronen 
v 0,7 - 108 cm sec? 
ist, so daB Bedingung (5) mit 


20 < oe < 200 


gut erfiillt ist und somit Saha-Gleichung (2) benutzt werden kann. 
Dabei ist fiir die Ionisierungsenergie y_ des negativ geladenen Ions | 


ene ARAN, 


ftir die Zustandssumme des negativ geladenen Ions, die gleich dem 
Gewicht des Termes 21 1D, ist, 


UAT) ==> = CONSE 
und fiir die Anregungsenergie des Atomes im Term 23 2D? 


= joey 


5/2 3/2 


zu setzen. 


> MassEy, H.S.W.: Negative Ions. Cambridge Monographs on Physics 1950. 
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Jede der einzelnen Aufnahmen wird an sechs verschiedenen Tem- 
peraturen entsprechenden Stellen photometriert. Dabei werden die 
Temperaturen aus der Absolutintensitat des Multipletts 3s ?Py) 3). — 
Ap So bei 4915/35 A ermittelt, dessen Ubergangswahrscheinlichkeit 
nach H. MoTscHMANN? 
al ee OP seen! 
ist. 

Nach D.R. Bates und A. DamGaarp! wird hierfiir in guter Uber- 
einstimmung 4A,,,, =1,95 - 108 sec erhalten, so daB der von Morscx- 
MANN angegebene Wert wohl einigermaBen zuverlassig sein sollte. 


¥Y 
J 
S 
< 
= 73000 °K 
& 
Ss 2 
~ 72500 °K 
2 
eS 
72000 °K 
if 
77500 °K 
77000 °K 
70500 °K 
0 ee 
4500 4900 5300 5700 6700 
Fig. 1. Gemessene Intensitat des Stickstoffkontinuums (reines Stickstoffplasma, 1 Atm Gesamtdruck) pro 


cm Schichtlange in Abhangigkeit von Wellenlange und Temperatur 


Die Zusammenfassung der einzelnen Aufnahmen, die Abhangigkeit 
der Intensitat des Stickstoff-Gesamtkontinuums pro cm Schicht beim 
Druck p=1 Atm im Wellenléngenbereich von 4300 bis 6300 A fiir 
Temperaturen zwischen 10500 und 13000° K, ist in Fig. 1 dargestellt. 
Die zwischen 4300 und 6300 A einsetzenden Grenzkontinua sind, von 
kiirzeren nach langeren Wellenlangen fortschreitend, den Termen 


36*S° mit LH =he 93 580 erg 
3p 4D° mit E =hc 94840 erg 
2p amt Ee 16.9 5,54.0) ere. 
36 45° und 3 2° mit E = he 96810 erg 
3p *P° mit & =e 97 790 erg 


3 MorscHMANN, H.: Z. Physik 143, 77 (1955). 
4 Bates, D.R.,and A. DAMGAARD: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond. A 242, 101 (1949). 
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zuzuordnen. Das Vorriicken der Grenzen mit wachsender Temperatur | 
entspricht dem Absinken der Ionisationsgrenze mit wachsender Elek- 
tronendichte. 
Die Trennung des Rekombinations- und des Minus-Kontinuums | 
voneinander setzt die Abschitzung der Funktion E(A, T) voraus: 


Aus der hier nicht dargestellten Kurvenschar x, (7) entnimmt man ] 
En 


die ungefahre GrdBe der Produkte ae g,e *?, deren Kenntnis | | 
zur Abschatzung von E erforderlich ist. Fiir den Wellenlangenbereich, | 
der hauptsachlich 

vom 3 ?S°-Kontinuum iiberdeckt wird, ist E (A, T) =hc 98500 erg 4 
vom 3 4D°-Kontinuum tiberdeckt wird, ist E (A, T) =he99100erg = 
vom 3p4P°-Kontinuum iiberdeckt wird, ist E (A, T) =hc99500erg + 2%, 


vom 3f4S° und 3 2D°-Kontinuum iiberdeckt wird, 


vor dem 3f2P°-Kontinuum liegt, ist E(A,T) =Ac 101 700 erg 12%. 


Eine Temperaturabhangigkeit von F(A, T) ist im Rahmen der 
moglichen Abschatzgenauigkeit nicht erkennbar. 


Nun ist Bedingung (28) bei Stickstoff in dem untersuchten Wellen- 
langen- und Temperaturbereich mit 


sehr gut erfiillt, so daB eine Trennung des Rekombinations- und des 
Minus-Kontinuums voneinander nach der erwahnten Methode még- 
lich ist: 

Fig. 2 zeigt den Absorptionskoeffizienten des Rekombinations- 
kontinuums, bezogen auf ein Atom pro cm, Fig.3 den des Minus- 
Kontinuums, bezogen auf ein negativ geladenes Ion pro cm3. Eine 
Temperaturabhangigkeit des Koeffizienten des Minus-Kontinuums ist 
nicht erkennbar. 


Die Tatsache, daB der Absorptionskoeffizient des Minus-Kontinuums 
in dem untersuchten Wellenlangenbereich mit wachsender Wellenlange 
abfallt, wobei bei linearer Extrapolation im Einklang mit einer Ioni- 
sierungsenergie y &1eV zwischen 11000 und 12000A der Wert 0 
erreicht wird, wahrend fiir den Koeffizienten des frei-frei-Kontinuums 
der Atome ein Anstieg mit wachsender Wellenlange zu erwarten ist, 


Fig: 3- 
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laBt darauf schlieBen, daB der weitaus tiberwiegende Anteil des gemesse- 
nen Koeffizienten des Minus-Kontinuums dem Elektronenaffinitits- 


20 
73000 °K 
& 72 500 °K 
€ 
Ne 
SS 
ee 
S 0 
2 72000 °K 
x 
77500 °K 
77000 °K 
70500 °K 


Fig. 2. Absorptionskoeffizient des Rekombinationskontinuums der Stickstoffatome, bezogen auf ein Atom 


pro cm? 


kontinuum zuzuschreiben ist. (Wenn sich das frei-frei-Kontinuum der 


Stickstoffatome so verhielte wie das von S.CHANDRASEKHAR und 


4500 4300 5300 5700 6100 b 


Absorptionskoeffizient des ,,Minus‘‘-Kontinuums der Stickstoffatome, bezogen auf ein negativ 
geladenes Ion pro cm* 


F. H. BrEEN® berechnete der Wasserstoffatome, so waren in diesem 


Wellenlangenbereich nur etwa 10% des Minus-Kontinuums durch frei- 
frei-Ubergange an Atomen verursacht.) 


5 CHANDRASEKHAR, S., and F.H. BREEN: Astrophys. J. 104, 430 (1946). 
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In einer Tabelle sind fiir ein reines Stickstoffplasma des Gesamt- ff 
druckes 1 Atm die Funktionen 7,(T)7,(T), %)(L) und n_(T) sowie die |}! 
aus diesen Funktionen und den angegebenen Absorptionskoeffizienten _ 
fiir 2 =5300 A folgenden Intensitaéten der verschiedenen Kontinua zu- |f} 


sammengestellt, wobei die Intensitat des Gesamtkontinuums gleich 100 ]f 


gesetzt ist. 


Tabelle 


| | | 
10 500 0,868 | 6,40 | 0,91 10 39 | 51 
11000 1.763 |= §.83°e0 | 944 14 41 45 
11500 3,28 58, 436 19 42 39 
12000 5,66 4,61 | 1,52 21 48 | 34 
12500 9,05 3,97 1,59 25 Syl | 24 
13000 | 13,50 332) | A 57) 30 54 | 19 


Teilchendichten und relative Intensitaten der verschiedenen Anteile des Ge- 
samtkontinuums bei 5300 A fiir ein reines Stickstoffplasma bei 1 Atm Gesamtdruck. | 
Intensitat des frei-frei-Kontinuums = ih 
Intensitat des Rekombinationskontinuums = 148 
Intensitat des Minus-Kontinuums = [7 


Intensitat des Gesamtkontinuums = I, = rif ; rig ; 1 1 OOe 


Fehlerabschatzung: Die Unsicherheit der Ergebnisse wird verursacht 
durch Unsicherheiten 

1. der Ubergangswahrscheinlichkeit A 
benutzten Multipletts, 


des zur Temperaturmessung 


wm 


2. der Intensitat J des Normalstrahlers (Anodenbrennfleck einer 
Kohlebogenlampe), 


3. der Lange / der leuchtenden Plasmaschicht, 


4. des berechneten Absorptionskoeffizienten x4/(T) des frei-frei- 
Kontinuums, 


5. der Funktion E(A, 7). 
Unter Berticksichtigung dieser Fehlerquellen wird in allgemein- 


giiltiger Weise eine Fehlerrechnung durchgefiihrt, die in dem unter- 
suchten Wellenlangen- und Temperaturbereich etwa 


duh S(T if 

(DD ww A,7 EL 0,2 a 10.2 a 0.6 oe eee. 

h8(T) A ii 1 feces Grins 
du, dA dl dl dxf E: 
Eh 0 = EO 0 Oe eee ame 
15 A I i xl E 
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ergibt. (Die in den Fehlerformeln beibehaltenen verschiedenen Vor- 
zeichen sollen zu erkennen geben, in welcher Richtung sich die Ergeb- 
nisse unter dem EinfluB der verschiedenen Fehlerquellen andern.) 


Mit 
dA/A ~ 20 bis 30% 
dl/I ~ 10% 
dl|l ~ 10% 
dx}! xh! mm 40% 


sollte etwa 


BANE) spicy OG 2a nfo, 
x98 (T) Hila 


abzuschatzen sein. 


Der Einflu8 der moéglicherweise im Stickstoffplasma bzw. vor der 
leuchtenden Schicht vorhandenen Fremdgase auf die Ergebnisse wird 
ebenfalls abgeschatzt und als unwesentlich erkannt. 


Da es bisher wohl nicht gelungen ist, negativ geladene Stickstoff- 
ionen experimentell nachzuweisen, sei abschlieBend noch folgendes 
bemerkt: 


Die Annahme metastabiler negativer Stickstoffionen ist nicht, wie es 
be1 oberflachlicher Betrachtung der angewendeten Methode vielleicht 
scheinen mag, Vorbedingung fiir den Nachweis des N--Kontinuums. Die 
Methode vermag vielmehr in etwas abgewandelter Form auch den Absorp- 
tionskoeffizienten des Minus-Kontinuums (sofern ein derartiges vorhanden 
ist) pro cm Schicht zu liefern, unabhangig davon, ob negative Ionen vor- 
handen sind oder ob es sich bei dem Minus-Kontinuum nur um das frei-frei- 
Kontinuum der Atome handelt. Der Absorptionskoeffizient, der in dieser 
Weise erhalten wird, unterscheidet sich von dem in der vorliegenden 
Arbeit angegebenen Koeffizienten x, nur um einen temperatur-, aber 
nicht wellenlangenabhangigen Faktor, d.h. auch dieser Koeffizient zeigt 
einen Abfall mit der Wellenlange, dessen lineare Extrapolation zwischen 
11000 und 12000 A zum Werte 0 fiihrt. Eine Deutung dieses Konti- 
nuums als reines frei-frei-Kontinuum der Atome wiirde unverstandlich 
sein, zumal der Koeffizient dieses frei-frei-Kontinuums um etwa einen 
Faktor 10 gréBer herauskommt, als der des frei-frei-Kontinuums der 
Wasserstoffatome. 

Die Annahme eines negativen Ions mit einer Ionisierungsenergie 


von etwa 1,1 eV erméglicht hingegen eine zwanglose Deutung des ge- 
messenen Minus-Kontinuums zum iiberwiegenden Teil als Elektronen- 


affinitatskontinuum. 
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Die Ursache dafiir, daB der Nachweis negativ geladener Stickstoffionen 
bisher nicht gelungen ist, konnte die begrenzte Stabilitat des metastabilen 
N--Ions sein. Die bisher in dieser Richtung angestellten Versuche be- 
stehen, soweit mir bekannt, darin, daB die negativen Ionen, einer Geissler- 
Entladung in Form negativer Kanalstrahlen entnommen, massen- 
spektrometrisch untersucht oder zum Zwecke der Photoionisation durch 
ein Strahlungsfeld hindurchgeschickt wurden. Eine groéBenordnungs- 
maBige Abschatzung der Zeit, die die Ionen ben6dtigen, um vom Ort 
ihrer Entstehung zum Ort ihres Nachweises zu gelangen, ergibt, daB die 
negativen Stickstoffionen wahrscheinlich bereits durch Autoionisation 
zerfallen sind, bevor sie den Ort ihres Nachweises erreicht haben. 


Herrn Professor Dr. W. LocHTE-HOLTGREVEN danke ich fiir stets férderndes 
Interesse, der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die Gewahtung eines Stipen- 
diums sowie fiir die Uberlassung der Stromversorgungsanlage und des Photometers. 


Zeitschrift fiir Physik, 154, 339—354 (1959) 


Aus dem Physikalischen Staatsinstitut, Hamburg 


Messung und Analyse von Winkelverteilung 
und Wirkungsquerschnitt der Reaktion 
F®(p,%.)O” im Energiebereich 0,4 bis 0,72 MeV* 
Von 
G. BREUER 
Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 14. November 1958) 


Total and differential cross section from F!9(p, %») O18 has been studied at effective 
proton energies 0,485; 0,55; 0,60; 0,64; 0,676; 0,72 MeV. In this range of energy 
the angular distribution shows a pronounced energy dependence. An analysis 
of the results has made it possible to determine the state of the known resonance 
at 0,72 MeV. Moreover, the existence of some weak broad resonances below 0,7 MeV 
could be gathered from the angular distribution. This is in agreement with earlier 
considerations made by GERJUoY. 


1. Einleitung 

Die Reaktion F!9(f, %))O® gibt Informationen tiber das Niveau- 
schema des Compoundkerns Ne?°* mit Anregungsenergien L = 12,87 MeV. 
Von den fiinf «-Gruppen a, %,, %, % 2, %  fiihrt die Gruppe langster 
Reichweite %) (2 =8,21 MeV) auf den Grundzustand O* von O18. Be- 
queme Nachweisbarkeit und gute Trennungsméglichkeit von den iibrigen 
-Gruppen sind unter anderem die Ursache, daB sie seit Jahrzehnten 
Gegenstand zahlreicher Untersuchungen ist. Fir den Bereich niederer 
Protonenenergien seien insbesondere genannt die Arbeiten'4 sowie 
STREIB, FOWLER, LAURITSEN® (Anregungsfunktion fiir 0,3 bis 1,6 MeV) ; 
Messung der Winkelverteilung durch McLean, ELLETT, JAcoBs® fiir 
E, =0,33 bis 0,435 MeV. Letztere Arbeit enthalt als Ergebnis 


W(O) =1 +0,66 cosO + 0,15 cos?@ + 0,41 cos?O (1) 

W(0) =1 +0,57cosO + 0,13 cos?0, (2) 
beide nahezu energieunabhangig im genannten Energiebereich. Eine 
Deutung des Ergebnisses (1) fiihrte GERJUOY’ zu der Annahme von drei 
breiten sich tiberlappenden Niveaus mit Zustanden 0*, 1°, 2*; bei Be- 
nutzung des Ergebnisses (2) geniigen zwei Niveaus 0*, 1~ zur Erklarung. 


oder 


* Auszug aus Diplomarbeit, Hamburg 1958. 

1 Rossi, H.H., u. C.D. Swartz: Phys. Rev. 65, 83 (1944). 

2 RuBIN, S.: Phys. Rev. 72, 1176 (1947). 

S (Cr Amicin, WEIL, wh 18.18, Nuts Catoexch Jo lems, Sis USS (6kS)S7)). 

4 Tsoya, A., T. OhMuURATA u. T. Momota: Nuclear Phys. 7, 116 (1958). 

5 STREIB, J.F., W.A. FOWLER u. C.C. LAURITSEN: Phys. Rev. 59, 253 (1940). 
6 McLEAN, W.B., A. ELLETT u. J.A. Jacops: Phys. Rev. 58, 500 (1940). 
? Gerjuoy, E.: Phys. Rev. 58, 503 (1940). 
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2. Apparatur, MeBverfahren 

Die Messungen wurden durchgefiihrt an der Bandgeneratoranlage 
des Hamburger Instituts mit Hilfe einer Kernplattenkammer nach dem 
Vorbild der Anlage von ENpbT, DE JONG, BoGAARD, Kouprjs®. Die 
Plattenkammer gestattet Messungen im Winkelbereich 0° bis 165°-Inter- 
vallen. Die méglicherweise exzentrische Lage des Brennflecks auf dem 
Target konnte durch Ausmessung der Winkelverteilung von Li’ (p,«)« 
die im Massenmittelpunktsystem zu 90° symmetrisch ist, ermittelt 
werden. Alle Messungen wurden nach diesem Verfahren korrigiert. Die 
Spannung des Bandgenerators war auf +5 keV stabilisiert. Als Target 
wurde CaF, auf 10 u Al-Folie aufgedampft. Die Targetdicke betrug etwa 
28 keV fiir 340 keV Protonen. Die Plattenschwarzung, die durch weiche 
Strahlung vom Target bedingt ist und die bekanntlich bei Reaktionen 
mit klenem Wirkungsquerschnitt storend wirkt oder sogar die Platten- 
auswertung unmdéglich macht, wurde hier durch eine vorsichtige Nach- 
behandlung der Platten entfernt, wodurch samtliche Spuren eine gleich- 
maBige Verkiirzung erfuhren. An unbehandelten Platten geringer 
Schwarzung wurde eine Reichweitenanalyse durchgefithrt, wobei keine 
Stérreaktionen zu erkennen waren. Es gelang so, selbst bei kleinen 
Protonenenergien eine gute Zahlstatistik von 1 bis 2% statistischem 
Fehler zu erreichen. 


3. MeBergebnisse 
Bei den sechs verschiedenen gemessenen Protonenenergien 0,485 ; 
0,55; 0,60; 0,64; 0,676; 0,72 MeV ap man Winkelverteilungen in der 
Form 


WO) =1 +3 P, (cos), (3) 


oer 


Tabelle 1. Koeffizienten dev Winkelverteilung I=1+ A,P,+A,P,+ ZN es lp] 
fir E19 (b, x) O18 


Ep | A | A, Ay | A, 
| | | 

0,33 bis | 0,8430 0,1940 | 0,1620 /0,0507 

0,435% | | | 

0,485 |  0,5716 40,063 | ~ 0,2520 + 0,020 | 0,0433 £0,013 = ae 
0,550 | a 0,3406 -L 0,092 | a; 581 ome 0,029 0 0342 + + 0,025 i a 

0,600 | 0,2401 £0,014 | — 0,7161 + 0,036 (0,107 + 0,004 0,0573 + 0,0095 
0,640 | 0,8710 £0,062 | — 0,9100 + 0,320 | | 0,0727 + 0,040 0,2855 + 0,066 
0,676 | —0,0804+ 0,105 | — 0,4508 + 0,027 | 0,3897 + 0,035 | 0,9356 + 0,020 

0,720 | 0,6799 + 0,140 | 41,4793 Le 0,310 eases + 0,053 | re 981 £0, 160 


* Nach Messungen von McLean, Etietr, Jacoss® auf Legendre-Polynome 
umgerechnet. 


8 Enpt, Pp. ,D. DE Jone, H. BoGaarn u. B. Kouprys: Physica, Haag 18, 399 (1952). 
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ea 


A sa oe ue, a7 MeV 
Fig. 1. Die gemessenen Koeffizienten A,(£) der Winkelverteilung von F" (p,«,) O18 
a G330 MeV 
7] —° pF 4395 MeV 
Oe | 2 G43eMel 
4 
2 e 
iA 
¢ 
Sh 
oo EB 
EAS 
o - fs) = 

be et pe 

ea Sckcee 7 

i a so 
4 fee ie 

oe ‘,  S}—&)= 055 MeV 

x is eee fe 
a + ~4 = 060 MeV 


GS 7 


a 
>» dy cos? O von F*(p, o%) Ol 


Winkelverteilung W(@0) = 1+ 
y 


= 


| £,=0,485 Mev | Ep =0,55 MeV 


ay 0,450 + 0,035 | 0,332 + 0,04 

ay — 0,335 +0,023 | --0,675 + 0,027 

As 0,097 £0,029 | -- 0,066 + 0,048 
A 


Rustn? ohne Fehlerangabe; — — O —— McLean, ELLett, Jacops®*; —I— Verfasser, Stat. Fehler 


Ent <== 
[ 


© Stat. Fehler 2% 


Gt lovey SAS A\ Stat. Fehler 4,5%%; 
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deren Koeffizienten A, in Tabelle 1 angegeben sind. Das MeBergebnis 
von McLEaN, nach Gl. (1), wurde als zuverlassig den eigenen Werten 
beigefiigt, wobei die Koeffizienten der Potenzen von cos O auf die der 


¢ /Tebwerte 
We) — Ausgleichung We) 
10 


OS 


=F =U) o 
cos 9 (C/7.5.) 


4 
Fig. 3. Winkelverteilung von F'(p, %) O18 fiir E,=0,60 MeV. W(0)=1+ 2) ay cos” O 
v= 


. a= 0,057+0,004 a,=0,195 + 0,006 
a @, = — 0,934 + 0,001 a, = 0,182 + 0,032 


Legendre-Polynome umgerechnet wurden. Fig. 1 zeigt den Verlauf der 
Koeffizienten A,(£). Die einzelnen Winkelverteilungen sind in den 


¢ /ebwerte 
We) — Ausgleichung we) 


A “OS 0 Gs 7 
cos (CS) 
4 
Fig. 4. Winkelverteilung von F! (p, a) O1® fiir E,=0,64 MeV. W(@)=1+ 20 cos’ 9 
v= 
sit fa,=—0,014 40,004 a, =0,11 40,05 
la, =—1,56 +0,13 a, = 0,80 0,10 


lig. 2—6 enthalten; in Fig. 2 sind die Ergebnisse von MCLEAN, sowie 
von RuBIN® (fiir E =0,6 MeV) mit angegeben. 

Die Form der Winkelverteilung zeigt, von 0,3 MeV an aufwarts 
betrachtet, eine stetige Veranderung; genauer: Die Anteile der Potenzen 
von cos*@ und cost@ nehmen zu bei Anndherung an die Resonanz 


Winkelverteilung der Reaktion F1°(p,%)O18 im Energiebereich 0,4 bis 0,72MeV 343 


0,72 MeV. Im Gegensatz dazu hatte RUBIN seinerzeit fiir E =0,71 MeV 
die Winkelverteilung nahezu isotrop gefunden. Die vorliegenden Mes- 


® /TeBwerte 
— Ausgleichung 


70) -0,5 Os 10 


0 
cos (C/1S) 
4 
Fig. 5. Winkelverteilung von F™(p, %)O' fiir Ey=0,676 MeV. W(@)=1-+ 3D) ay cos’ O 


v=1 
£0,035 a3 = 0,618 + 0,052 
+ 0,012 @,= 2,597 £0,012 


mit 


sungen fiir E20,6 MeV wurden aber nachtraglich durch eine neuere 
Arbeit von Isoya, OHMURATA, MomotTa?* bestatigt. Die Anregungs- 


We) 9 NeBwerte We) 
6 — Ausgleichung 6 
3D) 
4 
J 
ie 
il 
=f VAD 0 OS 7 
cos@ (C/1S) 
4 
Fig. 6. Winkelverteilung von F" (p, %)O' fiir E, =0,72 MeV. W(0)=1 +2 ay cos? O 
' fa,= 0,407+0,051 dy = 0,838 + 0,105 
mit \ ay = —3,54440,163 a,=7,597 £0,266 


funktion o(90) (relativ) stimmt befriedigend mit der von STREIB, 
FowLer, LAURITSEN gemessenen iiberein. Der Totale Wirkungsquer- 
schnitt hat einen Verlauf nach Fig. 7. Die Fehler von 25% sind die ge- 
schatzte Unsicherheit der Targetdicke, einschlieBlich Fehler des Strom- 


integrators. 
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4. Diskussion der Mefergebnisse 
und Analyse der Winkelverteilung 


a) Allgemeines. Fiir eine Reaktion A+ x,>C + x, sel 


a@ == Spin des Targetkerns A; c = Spin des Restkerns C 
S 


$4 = Spin des Teilchens x, c statt a und Index 2 
1,, 24’... =Bahndrehimpulse im Eingangskanal entsprechend 
Ge =5, +a Channel- “Spin im Eingangskanal Ve Ausgangskanal 


ie it es = 2 Pec »; entsprechend fiir 0’, 


Im speziellen Fall der Compoundkernbildung bedeuten 0, 0’,... die 
Spins der Compoundzustande B, B’,... Die simultane Anregung meh- 
rerer sich tiberlagernder Niveaus B, B’... fiihrt unter Umstanden zu 
Interferenzen, wobei sich Beitrage verschiedener Channel-Spins zur 
Wellenfunktion inkohadrent addieren, wahrend man fiir einen festen 
Channel-Spin eine koharente Mischung von /-Werten erhalt. Der 
S-Matrix-Formalismus von WIGNER, EISENBUD®, BLATT, BIEDEN- 
HARN?!© liefert fiir den differentiellen Wirkungsquerschnitt eines Uber- 
gangs 
(ash Sp SS BOB) (es, lets Se 5: | 


einen allgemeinen Ausdruck, s. auch DEVoNS, GOLDFARB}. 


Im Spezialfall zweier, sich tiberlagernder Niveaus 5, 6’ mit Spins 
b, b’, jeweils mit nur eznem Paar von Drehimpulsen /,/, (fiir B); 1,1,’ 
(fiir Bb’) erhalt man eine vereinfachte Formel fiir die Winkelverteilung 
der Teilchen x, relativ zur Richtung der Teilchen x,: 


gas TOR: ous ML, 010; SRYZ ‘(qb lad; Sa) [OO 5.0, Be seta] 
Mb errs a Cele me (Bye) — ari 4 


D192 


ZB; Sy R)Z’ (501d; SR) [20% yp oe | 
+ 2) eae 
+ 22" (1,01, b'; Syk) Z' (2b128"; Sok) BPs, BY ui, y 5.1, 8's. X 
conte Cal Gale SG Peas C en} P (cone 
{[Eo() —EP+217()} ((E,0) —EP +3 re) Jot 
Dabei gelten bekanntlich fiir das Nichtverschwinden der Z-Koeffizienten 
notwendig die folgenden Beziehungen 


1,+h +k =gerade; 1, +1; +k = gerade (5) 


9 WIGNER, E.P., u. L. EISENBUD: Phys. Rey. 72, 29 (1947). 

© Bratt, J.M., u. L.C. BrEpENHARN: Rev. Mod. Phys. 24, 258 (1 952). 

1) DEvons, S., u. L.J.B. Gorprars: Handbuch der Physik, Bd. XLII (Kern- 
reaktionen III,) S, 460 
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und die Dreiecksrelationen 


(dS) WAR) | 
(o's) (oR). f 


Insbesondere folgt aus Gl. (4) fiir k =0 der totale Wirkungsquerschnitt 


o, = [W(0) dQ. (7) 
(42) 


Der Interferenzterm verschwindet fiir k =0 in Gl. (4) nicht, wenn 1, =; 
1, =1,; b =b’. Durch Anwendung von (4) auf mehrere Resonanzen | ate) 
resultiert der Koeffizient von P, als Summe von Beitragen einzelner 
Resonanzen sowie von Interferenzbeitragen, wobei die Summation be- 
schrankt wird durch die in (5) und (6) angegebenen Relationen. Der in 
diesem Sinne verstandene Ausdruck 


k=0 


fiir den berechneten differentiellen Wirkungsquerschnitt wird durch 
Bezug auf den nullten Koeffizienten, also in der Form der Gl. (3) [mit 
A, = 4,/a), (k=1)| mit dem Experiment verglichen. 


b) Die Reaktion F' (p, a) O°. Bekanntlich gelten fiir die Reaktion 
wegen F!9($*); O!(O*) (beide im Grundzustand) die einfachen Bezie- 
hungen fiir den Spin I des Compoundkerns: 


beet eal Fe (Sa 


damit sind die Voraussetzungen fiir die Anwendbarkeit der Gl. (4) er- 
Pullt.= Verner ististets 5, —=0 oder 13.5, =0. 


Zur Berechnung der in Gl. (4) auftretenden Amplitudenfaktoren g,<, 
wurden fiir F!9-+ # die bei CHRisty und LATTER” berechneten Proton- 
breiten P,, benutzt. Eine Berechnung der Coulomb-Funktionen /;(k), 
G,(R) mit R=1,2-1074%. (A}+A}) nach Tabellen von Brocu, HuLL* 
ergibt fiir O16+.¢ einen Transmissionskoeffizienten =1 fiir /=0, 1, 2 
und wenig energieabhangig (s. auch’). Es gelten daher die verein- 


fachenden Naherungen 
Lab Gs; Ty = const 
und folglich fiir eine Resonanz b: 


(13, 12)) proportional P,, Gi, 
12 Cyristy, R.F., u. R. Latrer: Rev. Mod. Phys. 20, 185 (1948). 
13 Brocu, I., M.H. Hutz jr., A.A. BRoyLes, W.G. Bouricius, B.E. FREEMAN 
u. G. Breit: Rev. Mod. Phys. 23, 147 (1951). 
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mit G,=(G@,G,), ,,.Produkt der reduzierten Breiten”. Hiernach ist G, 
fiir isolierte Resonanzen gréBenordnungsmaBig in zunachst willkiirlicher 
Einheit berechenbar nach der One-Level-Formel. Die in Gl. (4) vor 
den P, stehenden Kveffizienten (—)*:~°? Z (1, 61, b'; Syk) Z (ly bly’ b'; Sgk) 

sind in Tabelle 2 und 3 angegeben. (Be- 


Tabelle 2. Winkelverteilungs- rechnet nach Tabellen von KENNEDY, 
hoeffizienten fiir Einzelresonanz- SHARP!4 ) 
terme fiir F! (p, x») O18 ; 


Aus dem gemessenen Verlauf der Ko- 


in| S| Pol Ps *s__ effizienten A, (E) in Fig. 1 kann man die 

Re ea eg | ; 5 folgenden qualitativenAussagen machen: 

Bae es ae Se ee a) A, und A, sind bei 0,72 MeV 

a a a | 4 stark positiv und A, ist der Koeffi- 

eae ast ie feel - zient der héchsten Ordnung. Daraus 

at) 0] 5 | eee eee folgt fiir die Resonanz 0,72 MeV der 
4 ied |e SSe57a a= 8.57 


Zustand 2*. Mit Beriicksichtigung der 
Koeffizienten aus Tabelle 3 folgt insbesondere fiir den Channel-Spin 
im Eingangskanal S,;=0; abgekiirzt: 0,72 (2*, 0) *. 

b) A, = —1 fiir E=0,65 MeV bedeutet vermutlich eine Resonanz 
O65, (15, 4). 

c) A= +1 fir E<0,4 MeV bedeutet starke Interferenz von ver- 
mutlich breiten, sich tiberlagernden Resonanzen F(0*, 0) und £,(1-, 0) 
mit Ey, £, =0,4 MeV. 

Ziel der nachfolgenden Untersuchungen war es, die Annahmen (b) und (c) 
durch Berechnung der Wirkungsquerschnitte nach oben beschriebenem 
Verfahren zu bestatigen. Es wurde 
zunachst versucht, den totalen 
und differentiellenWirkungsquer- 


Tabelle 3. Winkelverteilungskoeffizienten 
fiir Inferenzterme fiir F} (p, a9) O18 


SSG = | Peleus us schnitt nur mit den bisher identi- 
ot la-lo | 3 | fizierten Resonanzen** zwischen 
paral Calin a gm a — 0,72 und 2,58 MeV nach Gl. (4) 

ler | Sees, oles toe zu berechnen (s. Tabelle 4, sowie 
el =)! [-=—|_ “AJZENBERG)! LAURITSENS) 4 iae 
oF} 2510) | | 5 


Ergebnis war negativ: Die Koeffi- 
zienten A, bis A, sind keineswegs darstellbar. Der so berechnete 
totale Wirkungsquerschnitt (s. Fig. 7, Kurve /) ist teilweise erheblich 


* Hier und im folgenden wird zur Vereinfachung bei Angabe von S, = 0 bzw. 4 
jede Beimischung von S,;=1 bzw. 0 als vernachlassigbar angesehen, sofern nichts 
anderes angegeben. 

xx Bei den Perechnungen erwiesen sich die Resonanzen 1,1 MeV und 2,58 MeV 
als vernachlassigbar. 

14 KENNEDY, J.M., W.T.SHarp, B. J. Sears u. M.G.Hovzixe: Tables of 
Coefficients for Angular Distribution Analysis, Chalk River, Ontario 1954, CRT-556. 
AECL No. 97: 

15 AJZENBERG, F., u. T. LAURITSEN: Rev. Mod. Phys. 27, 77 (1955). 
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kleiner als der experimentell bestimmte. Ferner findet man_ fiir 
o:(0,72) _ { 7,7 exp. 
den Quotienten Hei al Ross ae, 
0; (0, 50) | 18,8 theor. 
nahme von Resonanzen im unteren Energiebereich wiirde zu einer besse- 
ren Anpassung an das Experiment fiihren. 


Das heibt, die obige An- 


Bezieht man nun nach dem Gesichtspunkt obiger Aussagen (b) und (c) 
zwei Resonanzen E, =0,1 (1°, 0); Ey =0,65 (1~, 1) in die Berechnungen 
mit ein, so zeigt sich, daB man bei 


giinstiger Wahl verschiedener freier Tabelle. 4. wbict Reconancen 
Parameter zu angendhert richtigen dev Reaktion F!*(p, a) O18 
Kurvenverlaufen gelangt. Die freien bis 2,58 MeV 
Parameter fiir die Berechnung sind fiir Ep (MeV) | Tl (Mev) | o(mb) | 72 
jede der angenommenen Resonanzen | 
deren genaue Lage F,, Breite /} und Wir- 0,72 0,035] 0,2 | 2* 
kungsquerschnitt o,(E,). Ferner zeigten Bey toe ee ee 
sich die Ergebnisse der Berechnung (4,1 | 0,060 a ll 
empfindlich gegen eine Variation des 1,37 | 0,054) 46,5 | 2° 
Misch Cities pode Cl 1 (72e SOWA2I 54n7 Or 
ischungsverhaltnisses ¢ der Channel- 1, 88eelemOsoieey | a= 
Spins S=1zu S =Ofiirdie Resonanz 1,85 (25S) 0300) 3763 1 a07) 


(1-,?). Zur Ermittlung der giinstigsten 

Parameter wurden alle nach Gl. (5), (6) méglichen Beitrage von Einzel- 
resonanzen und Interferenzen beriticksichtigt (s. unten Tabelle 5). 
I’ wurde im Bereich 0,1 bis 0,6 MeV variiert. Der Wirkungsquerschnitt 


ie Q gemessen 
3 10 — berechner 
= 
S 


GY GS G6 G7 
—+ & (Lab) MeV 


Fig. 7. Wirkungsquerschnitt F! (p, %) O' 


der Resonanzen o,(E,) wird jeweils bestimmt durch den gemessenen dgxp, 
Er liegt fiir E, in der GréBenordnung 0,01 mb und fiir £, in der GréBen- 
ordnung 0,1 mb. Fiir ¢, 5; wurden die Werte 4,0 und 8,0 eingesetzt. Die 
Wahl der Vorzeichen der Amplitudenfaktoren g,s, war widerspruchsfrei 
moglich. Ein Beispiel fiir die so berechneten Koeffizienten A,, A,, Ag 
zeigt Fig. 8 (fiir A, s. unten). Als Ergebnis erhalt man bei kleinen Ener- 
gien (E= 0,4 MeV) fiir A, (berechnet) durchweg immer nur das 1/,-fache 
des experimentellen Wertes. Die Annahme einer weiteren Resonanz 
Z. Physik. Bd. 154 24 
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E,(0*, 0) fiir Zy =0,4 MeV kann bei kleinen Energien durch Interferenz 
mit E,(1~, 0) das Anwachsen von A, bewirken. Fig. 9 ist ein Beispiel 


_L= G2 MeV I'= G6 MeV 
a= 001 mb 7=G1 mb 
(1,0) (4) 


40 
eee Gf ay 


Messung « 2 A, 
i A; 
a A; 
Ep(lab) 44 OS 96 G7 MeV 


Fig. 8. Koeffizienten 4,, 4,, A; berechnet unter der Annahme je einer Resonanz bei 0,4 und 0,65 MeV 


| = G7 Of MeV 
Oo = 004 0005 mb 
(070)(1;0) 


E,(Lab) G4 GS 06 G7 MeV 


Fig. 9. Koeffizienten A;,(£) berechnet unter der Annahme von zwei Resonanzen bei 0,4 MeV und einer 
Resonanz bei 0,65 MeV 


fiir das Ergebnis weiterer Rechnungen, wobei als neue Parameter Ey, J, 
6)(Eo) hinzutreten. Fiir oo 7. fiihrte der Wert 0,3 mb zu einer besseren 
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| Ubereinstimmung mit den experimentellen Befunden als der in Tabelle 4 
| aufgefiihrte Wert von 0,2 mb. Der Koeffizient A,, der hier mit angegeben 
ist, andert sich bei den verschieden gerechneten Fallen nicht wesentlich. 
Er hat in grober Naherung den gewiinschten Verlauf. Der totale Wir- 
kungsquerschnitt stimmt fiir das angegebene Beispiel ebenfalls befriedi- 


Tabelle 5. Ubersicht iibey die zu den Koeffizienten Aj,(E) der Winkelverteilung von 
E19 (p, x) O18 beitragenden Einzelresonanzen und Interferenzterme 


ka fi abn | Einzelresonanzen 
_—————— ee eee 
Fale, hele - 37a iced!) 
Haesy (Gl, ays 0,78 (2+, 1) 
ON72\(23410) 
Hikes (Gt, OS Chex! (Ox, ©} 
1,72 (O*, 0) 
Eee lias) 
tf + ‘ 1 , | 
{E (0 BO}E 1,85 (diss a 
O72 (@, ©) 
{E, (17, 0); 0,84 (OF, 0) 
17 25(OriO) 
= An wed (Crs) 
{E, (1 , Ne 0,78 @e 1) 
A G 1,72 (0*, 0)| On (25, 0) 
2 fi ar : 
(0,72 (2 . 0); 0,84 (ot, 0 f 1,37 (2*, 1) 
c aN = 38) (Ble, (0) 
11,85 (4 0); Ey (4 0)} 1,85 ie 1) 
Eos (GI, NS Jz (Gs Mh By (6 © 
vey (CO) OA, Oy iB (G1, a) 
A, LoS) (IE AN) Shoah (a 10 | 
Hala) (Gls ONE Tonya ((2ar, (Oy | 
{2 (i OR O72", OF | 
LD (tana S7 (2A) | 
i. | 0,72 (2+, 0) 
O73 (2, 40) 
1 Ae, wy) 


gend mit dem gemessenen iiberein (s. Fig. 7, Kurve 2). Im obigen 
Schema (Tabelle 5) sind fiir jeden Koeffizienten A, die wesentlichen 
Beitrage von Einzelresonanzen und Interferenzen angegeben; fiir die 
ohnehin nur sehr schwache Resonanz 0,78 MeV wurde versuchsweise der 
Zustand (2*,1) angenommen. (Interferenzen sind durch {E£,; E;} 
angedeutet.) 


In den so weit beschriebenen Rechnungen wurde fiir a) als Naherung die 
One-Level-Formel benutzt. Beriicksichtigt man aber noch Interferenzen 
zwischen je zwei Resonanzen (0*, 0) sowie zwischen (1~, 0) und zwischen 
(1-, 1), so werden die Rechnungen weiter kompliziert. Die Rechnung 
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wurde in einigen Fallen durchgefiihrt, ergab jedoch nur geringe Korrek- 
turen. Fiir das oben angefiihrte Beispiel treten dann die Kurven- } 
verlaufe fiir 4,, A,, As in Fig. 10 an die Stelle von Fig. 8. Fir A, ent- | 
steht ebenfalls keine wesentliche Anderung. 


T= 61 Of MeV JEE=AYE NAY 
a= 004 4005 mb O=92 mb } 
(0,0)(1; 0) 


i RE a 
= tose Bat SG aes ie 
Messung: ° Ay : 
-7 - A, 
b A; 1 
Ep(lab) 44 GS 56 G7 MeV 


Fig. 10. Koeffizienten A,, A,, A, berechnet wie in Fig.9 unter Beriicksichtigung weiterer Korrekturen 


5. Zusammenfassung 


Im Energiebereich E,=0,4 bis 0,72 MeV ergeben sich fiir die Re- 
aktion F19(p, %»)) O18 Winkelverteilungen, die mit friiheren Ergebnissen 
von McLEAN, ELLeTT, JAcoss bei den niedrigeren Spannungen und 
neueren Messungen von Isoya, OHMURATA, Momota bei 0,72 MeV in 
guter Ubereinstimmung sind, wahrend sie von Messungen von RUBIN 
bei 0,72 MeV stark abweichen. Bei der Ausgleichung kommen keine 
hdheren Polynome als P, vor. Die Koeffizienten A,(£) zeigen im ge- 
nannten Energiebereich einen auBerordentlich charakteristischen Ver- 
lauf. Die Ergebnisse wurden genauer diskutiert mit Hilfe der Theorie 
der Winkelverteilung. Es wurde versucht, die Koeffizienten von A, 
theoretisch darzustellen unter Beriicksichtigung aller médglichen Inter- 
ferenzen zwischen den zum totalen Wirkungsquerschnitt wesentlich bei- 
tragenden Resonanzen. Die Aufgabe konnte befriedigend gelést werden 
nur dann, wenn man die Existenz von breiten, schwachen Resonanzen 
unterhalb von 0,7 MeV annimmt. Die Analyse ergab: 


1. Die Resonanz 0,72 MeV hat Zustand 2* mit Channel-Spin S =0 
im Eingangskanal. 
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2. Die Existenz zweier Zustinde @° wiayel 41> ithe E,=0,4 MeV. 
(Ne??* = 13,25 MeV) und zwar: 
1~- mit Channel-Spin S=0, Ij =0,1 MeV o, =0,005 mb 
0* mit Channel-Spin S =0, J; = 0,1 MeV o, =0,04 mb. 

Dabei mu8 man unter Umstanden die Méglichkeit o, = 0,04; 
0, =0,005 zulassen. 

3. Die Existenz eines Zustands 1~ bei 0,65 MeV (Ne2°* = 13,49 MeV) 
mit Channel-Spin S=4 J, =0,2 MeV o, =0,2 mb. 

Die Lage der Resonanzen ist unsicher auf etwa 20 keV. Die Breite 
kann schwanken zwischen dem 1/,-fachen und Doppelten des angegebenen 
Wertes. o ist unsicher auf etwa +50%. 


Herrn Professor Dr. NEvErRT danke ich fiir die Problemstellung und die Férde- 
rung dieser Arbeit. Herrn Professor Dr. G. SUSsmMANN und Herrn Dipl.-Phys. 
P. SticHEL danke ich fiir zahlreiche Diskussionen. Der Deutschen Forschungs- 
gemeinschaft sind wir fiir die Bereitstellung der Gerate zu Dank verpflichtet. 
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Uber Gruppengeschwindigkeit, Energiestromdichte 
und Energiedichte in der Roéntgen- bzw. Lichtoptik 
der Kristalle 
Von 
E.H. WAGNER 
(Eingegangen am 27. Dezember 1958) 


Studying the propagation of X-rays (or visible light) in perfect crystals, the well- 
known expression for the group velocity vector can be used and interpreted in terms — 
of the dispersion (or index) surface. The group velocity vector, being normal to the 
dispersion surface in the point representing the appropriate wavefield, is shown to 
be proportional to the average of the Poynting vector observable macroscopically. 
The factor occuring in this relation is the averaged energy density of the electro- 
magnetic field, which differs from the usual expression by a term proportional 


de€/dv as a consequence of the frequency dependence assumed for the dielectric 
tensor €. 


1. Einleitung 


Bestrahlt man einen idealen Kristall mit einem begrenzten Réntgen- 
strahlbiindel in einer Interferenzrichtung, so lauft das Biindel innerhalb 
des Kristalls meist parallel zur reflektierenden Netzebenenschar. Aus 
den Experimenten hat zuerst C.C. Murpock! auf diesen Strahlweg ge- 
schlossen, G. BORRMANN? hat ihn in einer Reihe von Versuchen direkt 
demonstriert. Eine Theorie der Erscheinung hat M. von LAvE® gegeben, 
indem er den Poyntingschen Vektor fiir die monochromatischen und 
raumlich unbegrenzten Wellenfelder berechnete, mit denen die dynami- 
sche Theorie das elektromagnetische Feld im Kristall beschreibt. 

Die Experimente werden mit begrenzten, nicht monochromatischen 
Biindeln ausgefiihrt. Will man die Ausbreitung eines solchen Biindels 
im Knistall direkt studieren ohne Verwendung des Poyntingschen Vek- | 
tors, so mu8 man es durch ein Wellenpaket beschreiben. In der Réntgen- 
optik stellt man ein Wellenpaket zweckma8ig als Superposition von | 
Wellenfeldern mit kontinuierlich variabler Frequenz und Ausbreitungs- 
richtung dar, in der Optik homogener Medien superponiert man ent- | 
sprechend ebene Wellen: Man wahlt also jeweils die monochromatischen, 
rdumlich unbegrenzten Lésungen der betreffenden Wellengleichung als 


1 MurDOcK, C.C.: Phys. Rev. 45, 117 (1934). 


2 BorRMANN, G.: Z, Physik 127, 297 (1950). — Optik 10, 405 (1953) und un- 
veréffentlichte Aufnahmen. Vgl. auch M. v. Lave’, und Proc. Intern. Symposium | 
Reactivity of Solids, Gothenburg 1952, S. 215. 

3 Laue, M. v.: Acta crystallogr. 5, 619 (1952). 
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Elemente“ des Wellenpakets. Fiir die Fortpflanzungsrichtung und 
-geschwindigkeit des Wellenpakets kann in beiden Fallen durch 


v(f) = grad; v (f) 


ein Vektor der Gruppengeschwindigkeit angegeben werden (vy = Fre- 
quenz, f Ausbreitungsrichtung, grad; bedeutet Differentiation im 
f-Raum). 


Der Gruppengeschwindigkeitsvektor v(f) zum Ausbreitungsvektor f 
steht demnach senkrecht auf der durch den Punkt f gehenden Fliche 
y(f) = const im f-Raum, diese Flache hat aber eine wohlbekannte physi- 
kalische Bedeutung: Bei Rontgenstrahlen nennt man sie Dispersions- 
jldche*, in der Kristalloptik des sichtbaren Lichts Indexfldche® und in 
isotropen Medien Ausbreitungskugel. 


Natiirlich mu8 der Gruppengeschwindigkeitsvektor dieselbe Rich- 
tung haben wie der makroskopisch beobachtbare Mittelwert des Poyn- 
ting-Vektors, wobei als Proportionalitatsfaktor die Energiedichte des 
Mediums auftritt — das soll hier gezeigt werden. Fiir die Elektronen- 
theorie der Kristalle hat R. PEreRS® schon 1929 einen analogen Satz 
bewiesen, der DE BRoGLIEs Beziehung zwischen Teilchenenergie, Teil- 
chengeschwindigkeit (Gruppengeschwindigkeit) und Ausbreitungsvektor 
der Elektronenwellen entspricht’. 

Sofern man sich ausschlieBlich fiir den Strahlweg und nicht fiir die 
Strahlgeschwindigkeit im Kristall interessiert, kénnte man sich auf 
monochromatische Biindel beschranken. Aus der dynamischen Theorie 
der R6ntgeninterferenzen laBt sich dann ableiten, daB der gemittelte 
Poynting-Vektor senkrecht auf der Dispersionsflache steht und daB sich 
die Wellenfelder in Richtung der Normalen zur Dispersionsflache fort- 
pflanzen — das haben N. Kato$ bzw. P. P. Ewarp® kiirzlich gezeigt. Die 
Gruppengeschwindigkeit laBt sich auf diese Weise natiirlich nicht defi- 
nieren, auBerdem sind die Voraussetzungen jener Beweise enger als bei 


4 Nach P.P. Ewatp: Ann. Physik (4) 54, 519 (1917). Wir definieren hier die 
Dispersionsflache als geometrischen Ort der vom Ursprung des f-Raums ausgehenden 
Vektoren +f bei fester Frequenz. Diese auf E. Furs [Ann. Physik (5) 36, 209 
(1939)] zuriickgehende Definition unterscheidet sich von der EwaLDs um eine In- 
version am Ursprung. 

5 PocxELs, F.: Lehrbuch der Kristalloptik, S. 62. Leipzig 1906. Dort wird der 
Brechungsindex = (c/y) | f| als Funktion der Richtung aufgetragen — der konstante 
Proportionalitatsfaktor c/y andert aber die Gestalt der Flache nicht. Auf den Zu- 
sammenhang zwischen Dispersionsflache und Indexflache hat schon P.P. EwaLp 
hingewiesen: Sommerfeld-Festschrift, S. 134. Leipzig: Hirzel 1928. 

6 PErerRcs, R.: Z. Physik 53, 255 (1929). 

7 Vel. hierzu E.H. WaGNer: Acta crystallogr. (im Erscheinen). 
8 Kato, N.: Acta crystallogr. 11, 885 (1958). 

9 EwaLp, P.P.: Acta crystallogr. 11, $88 (1958). 
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su) 


uns: Die dynamische Theorie setzt bekanntlich voraus, daB die gitter- | , 
periodische dielektrische Polarisierbarkeit des Kristalls klein gegen 1 ist. }} 

Wir hingegen werden nur Totalreflexion ausschlieBen und die Ab- 
sorption vernachlassigen; wir nehmen an, daB die Dielektrizitatskon- } 
stante des Kristalls durch einen reellen, gitterperiodischen Tensor zweiter | 
Stufe beschrieben werden kann!°, Diese Annahme umfaBt sowohl die ] 
Rontgenoptik wie die Kristalloptik: Fiir Rontgenstrahlen zeigt der | 
Kristall eine so geringe optische Dichte, da8 man zwischen elektrischer | 


Feldstarke, dielektrischer Verschiebung und erregender Feldstarke im ]} ' 


Lorentzschen Sinn nicht unterscheiden muB; die Dielektrizitatskonstante | 
wird dann eine skalare, periodische Ortsfunktion. Im Bereich des sicht- }} 
baren Lichts ist diese Unterscheidung zwar notwendig, aber die Wellen- jj 


lange ist groB gegen die Gitterkonstante. Man erhalt deshalb fiir jede J) 


Polarisationsrichtung nur eine starke Welle im Kristallinnern und einen J 
raumlich konstanten Tensor zweiter Stufe fiir die Dielektrizitatskon- | 
stante (P.P. Ewatp, Sommerfeld-Festschrift loc. cit.*). 


2. Zur Gruppengeschwindigkeit von Réntgenwellenfeldern 


Wir beschreiben das elektromagnetische Feld im Kristall durch die 
Feldstarken und wollen unter 


Cr, f)exp2aiyt bzw. H(t, fhexp2nivt (4) 


ein durch den reellen Ausbreitungsvektor f gekennzeichnetes, mono- 
chromatisches und raumlich unbegrenztes Wellenfeld verstehen. Dessen 
komplexe Amplituden € (r, f) bzw.  (v, f) gentigen den zeitfreien Maxwell- 
Gleichungen 

rot © = — (2x1 9/e) 


sec gies (2) 
rot ) = + (2a1y/c)é- ©, 


a 
Capt 


sie haben die Form einer Bloch-Funktion 
(x, f) Sas me Sy SG f), E(v + a,;, f) = E(t.) 
(t,f) =e ?""t Af), A (e+a,,f) =A (r, 8) | 


a 


(3) 


eR 


mit gitterperiodischen Vektoren E und H, a, ist ein Gittervektor. Die 
Dielektrizitatskonstante 


E(t») = E(t») =e( +a;,») (4) 


sei ein reell-symmetrischer, gitterperiodischer und frequenzabhangiger 
Tensor zweiter Stufe (~ bedeutet transponiert). Bekanntlich werden die 
Maxwell-Gleichungen (2) nur dann durch die Wellenfelder (3) geldst, 


10 Nach G. Morrére: Ann, Physik (5) 24, 391 (1935); dort wird dieser Ansatz 
eingehend diskutiert, 
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wenn deren Ausbreitungsvektor f und Frequenz » der Gleichung der 
Dispersionsfldche geniigen; wir schreiben ihre Lésungen in der Form 


ay (f) ’ (5) 


v (i) 3 — const (6) 


dann stellt die Funktion 


eine Schale der Dispersionsflache dar. 

Ersetzt man z.B. die Gln. (2) wie in der dynamischen Theorie durch ein un- 
endliches lineares homogenes Gleichungssystem fiir die Fourier-Koeffizienten von 
(xr, f) 14, so muB die unendliche Determinante dieses Systems verschwinden — das 
ist die Gleichung der Dispersionsflache. Ublicherweise lést man sie unter geeigneten 
Naherungen, indem man zwei Komponenten k,, k, von f vorgibt und k, aus dieser 
Gleichung als Funktion von k,, k, und y berechnet. Fiir N starke Partialwellen 
erhalt man so 2N verschiedene Werte von k,, d.h. 2N Schalen der Dispersions- 
flache. 

Wir denken uns statt dessen die Gleichung der Dispersionsflache bei vor- 
gegebenem f nachy aufgelost. Die Losungen dieser Gleichung sind dann periodische 
Funktionen im reziproken Gitter 


v (f+ Bn) = v(f), (5a) 


da das Gleichungssystem der Fourier-Koeffizienten von §)(r, f) gegen die Substitu- 


tion f>f-+ b,, invariant ist (b,, ein Vektor im reziproken Gitter). Zu einem endlichen 


Naherungssystem ftir N starke Partialwellen erhalt man 2N verschiedene Werte 
von y?; in Analogie zum Bandermodell der Kristallelektronen wollen wir sie als 
,, Bander‘‘ der Funktion »(f) bezeichnen. Da wir uns stets nur mit einem einzigen 
Band befassen werden, kénnen wir auf eine Numerierung verzichten. 

Wir beschreiben nun ein Roéntgenstrahlbiindel durch Superposition 
von Wellenfeldern (1), die alle zum selben Band der Funktion »(f) ge- 


horen: G(r, t) = f a(t) E(x, f) ermine gee (7) 


die entsprechende Superposition fiir  brauchen wir gar nicht anzu- 
schreiben. Die Funktion a (f) ist willkiirlich, sie soll nur in einem gewissen 
Bereich des f-Raums merklich von Null verschieden sein. Das Biindel (7) 
beschreibt jedenfalls ein im Kristall mégliches, nicht-monochromatisches 
und raumlich begrenztes elektromagnetisches Feld. (Die Fortsetzung 
eines von auBen auf den Kristall einfallenden Primarbiindels wiirde 
jedoch im allgemeinen die Superposition von mehreren Biindeln der 
Form (7) zu verschiedenen Bandern der Funktion »(f) erfordern — 
darum brauchen wir uns hier nicht zu kiimmern.) 

Um die Fortpflanzung des Biindels (7) zu studieren, setzen wir die 


Fourier-Entwicklung 
E(v, f) =D E,,(f) exp[— 277 (f +b,,) -e] (8) 


m 


11 Vgl, M. v. Lave: Roéntgenstrahlinterferenzen, 2. Aufl., §26. Leipzig 1948. 
Beriicksichtigt man die Transversalitat der Partialwellen nach E. Furs [Z. Physik 
109, 236 (1938)], so erhalt man 2 WN lineare Gleichungen fiir N starke Partialwellen 


mit je zwei Polarisationsrichtungen. 
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ein und erhalten eine Reihe von Wellenpaketen mit ebenen Wellen als } 


, Hlementen* 


Cli) = fa (U ey ete ee (9), 


m 


Nun wenden wir die auf Lorp KELvin zuriickgehende Methode der | 
stationdren Phase auf das m-te Integral an!2; r bzw. ¢ seien feste, hin- | 
reichend groBe Zahlen (verglichen mit Wellenlange bzw. Schwingungs- 


dauer). Im f-Raum gibt es nun eine Stelle f’, an der die Phase 


[(£+5,,) -c—v(f)t] des Integranden stationar ist; f’ bestimmt sich aus | 


dem Verschwinden des im f-Raum zu bildenden Gradienten der Phase, 
d.h. aus 


v = gradyv(E) t|t_r- (10) | 


Die Amplituden a(f) E,,(f) der einzelnen Partialwellen addieren sich ohne | 


gegenseitige Schwachung durch Interferenz nur in der engsten Umgebung 
der Stelle f’, von dort kommt also der Hauptbeitrag zum m-ten Integral. 
Da f' nach (10) von m unabhangig ist, gilt dies gleichermaBen fiir alle 
Integrale m und damit auch fiir G(r, ¢). 

Das heiBt aber, daB das Biindel G(r, 4) im vorgegebenen Raum-Zeit- 
Punkt r, ¢ praktisch denselben Schwingungszustand hervorruft wie das 
monochromatische Wellenfeld a(f’) C(x, f). Das gilt fiir alle Raum-Zeit- 
Punkte auf der ,,Bahnkurve“ (10), die mit der Geschwindigkeit 


v(t’) = grad; y (f) |r (11) 


durchlaufen wird. Wir schlieBen daraus, daB der Vektor v/(f’) die | | 


Gruppengeschwindigkeit des Wellenfelds €(t, f’) angibt*, gemaB Gl. (6) 
steht er senkrecht auf der zugehdrigen Schale der Dispersionsflache. 


3. Der Zusammenhang zwischen Gruppengeschwindigkeit 
und gemittelter Energiestromdichte 


Wir betrachten zwei Wellenfelder nach Gl. (3) mit Ausbreitungs- 
vektoren f, und f,, die zum selben Band der Funktion »(f) gehéren. Zur 


* Der Begriff ,,Gruppengeschwindigkeit eines Wellenfelds‘‘ ist hier so zu ver- 
stehen, da man zunachst durch Integration iiber eine kleine Umgebung der Stelle 
ein Wellenpaket bildet und hinterher diese Umgebung auf einen Punkt zusammen- 
schrumpfen 1aBt. Im selben Sinn sind auch die Begriffe Energiedichte und Energie- 
stronidichte eines Wellenfelds zu verstehen, die wir im folgenden benutzten werden. 

2 Bei eindimensionalen Integralen ist die Methode der stationaren Phase be- 
kanntlich nur ein Spezialfall der Debyeschen Sattelpunktsmethode, vgl. L. Brit- 
Lourn: Ann. Physik (4) 44, 203 (1914). Mit letzterer werden solche Integrale mathe- 
matisch streng durch asymptotische Reihen fiir groBe Parameterwerte (hier y und t) 
dargestellt. Diese mathematische Strenge l4Bt sich offenbar nicht auf mehrdimen- 
sionale Integrale iibertragen, die Methode der stationairen Phase hat hier einen mehr 
physikalisch-heuristischen Charakter. 
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_ Abkiirzung lassen wir die Argumente vr, £ der einzelnen Funktionen weg, 
d.h. wir schreiben 


Ch) = Ce PAG Vaca Fe &(t,»,) =e, usw 


Fiir beide Felder gelten entsprechend indizierte Maxwell-Gleichungen (2), 
aus diesen folgt 


H, - rot EF — GF - rot H, = div [GF x H,] 
= (22 1Jc) {r, D3 - H, — EF - me - G}. 
Zu diesem Ausdruck addieren wir den konjugiert komplexen mit ver- 


tauschten Indizes, wobei wir von der Symmetrie des Tensors € Gebrauch 
machen: 


oa <x fC, x OF} (13) 
= — (2%1/c Ic) {GF  (M% £, — ¥_&) - G + (% — M9) Hz - Di}. 


co 


(12) 


Die rechte Seite dieser Gleichung verschwindet fiir f, = f, =f, es gilt 
div6=0 mit G=(c/16m){G* x §+E€ x H*}. (14) 
€=Gl(r, f) ist das Zeitmittel des Poynting-Vektors zum Wellenfeld f. 


Nun nehmen wir an, da f, und f, nur wenig verschieden sind, d.h. 
wir setzen 


Haile BS ae 


entwickeln Gl. (13) nach Potenzen von of und behalten nur die linearen 
Glieder bei. Dazu muB man auf der linken Seite von (13) die Feldvekto- 
ren entwickeln, wobei man nach Gl. (3) 


©, = E(r, £+ df) = (1 — 207 Of -r) © + e-?7**** (GE. grad) E 
mit 
C= C(t) Cee 2 E 
und die analogen Formeln fiir $ einzusetzen hat. Nach Multiplikation 
mit (c/162) folgt dann aus (13) unter Beriicksichtigung von (14) 
— 2m div {(6f-r)S} + 
+ (c/162) div {E* x (Of: grad; H) + (Of. grad, E) x H*} (15) 


BSG 5a re: me GHieo gel Gas o 
=— 2mi(dt- grad») =—1€ (= ve E+ 5*- Hl, 


©’ 


wobei man im ersten Term auf der linken Seite wegen (14) auch 
div {(df- 1) SG} =G- grad (df -t) = dt-€ 


schreiben kann. Nun mitteln wir die ganze Gl. (15) itber eine Elementar- 
zelle des Kristalls; dann fallt der zweite Term auf der linken Seite weg, 
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da das Zellenmittel der Divergenz eines periodischen Vektors verschwin- |} 


det. Das Resultat 
dt. & =(dt- gradyy) 2 {g+. (Jove) + 9* 


gilt offenbar fiir ganz beliebige df, es besagt deshalb, daB der raéumlich 
und zeitlich gewittelte Vektor der Energiestromdichte S dem Gruppen- 
geschwindigkeitsvektor » [Gl. (11) ] proportional ist: 


om 
Ft 


|E =v]. (16) 
Der Proportionalitatsfaktor 
= 0 aS Oe ICE : 
W =a 16" (a, 78) 6 +5" Gage" (e+ oa) © 


ist der iiber eine Elementarzelle gemittelte Zeitmittelwert der Energie- 
dichte des Wellenfelds f im dispergierenden Medium®*. Die zweite Form 
folgt mit Gl. (12), die fiir f,; =f, =f nach Mittelung tiber eine Elementar- 
ae o* 5=-© € (18) 
liefert, da auf der linken Seite in diesem Fall wieder die Divergenz eines 
periodischen Vektors steht. Warum in einem dispergierenden Medium 
noch der zu 0&/¢0y proportionale Term zu der gewohnten Form des Zeit- 
mittelwertes der Energiedichte hinzutritt, wird im Anhang erlautert}. 
Fiir die dynamische Theorie der Ont Sealer elen eee ist dieser Term 
allerdings belanglos: In dieser braucht man ja D und € ohnehin nicht zu 
unterscheiden, darf also in Gl. (17) einfach ¢ = 1 setzen. 


Herrn Professor M. von Lave danke ich fiir viele fruchtbare Diskussionen und 
fiir eine Reihe von wertvollen Ratschlagen zu diesem Thema. 


Anhang: Die Energiedichte des elektrischen Feldes 
in einem dispergierenden Medium ** 


Unmittelbar liefert die Maxwellsche Theorie zunachst nur die zeitliche Anderung 
der elektrischen Energiedichte 


W, = (1/420) (Re E(t) « (Re D(d)) (A.1) 


XEON rel. Fusnote ce aut Sys Ge 

** In diesem Anhang darf der dielektrische Tensor in beliebiger Weise vom Ort 
abhangen, die Bedeutung der Symbole fiir die Feldgré8en ist daher entsprechend 
verallgemeinert. AuBerdem ist hier die Evistenz einer Absorption wesentlich; sie 
sei jedoch so schwach, daf§ wir sie nicht explizit beriicksichtigen miissen. 

18 Einen entsprechenden Term liefert auch die phanomenologische Theorie der 
Ultrarotschwingungen in Ionenkristallen, vgl. H. PELZER: Proc. Roy. Soc. Lond., 
Ser. A 208, 365 (1951). Mit Hilfe des dort benutzten speziellen Dispersionsgesetzes 
laBt sich H. PELzERs Resultat aus unsrer Gl. (17) ableiten. 
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(Re = Realteil). Die bei der zeitlichen Integration von W, auftretende Integrations- 
konstante ist offenbar dadurch bestimmt, dak W, verschwinden mu&, wenn in 
einem hinreichend groBen Zeitintervall das gesamte elektrische Feld (€ und 9D) 
verschwindet. In einem nicht dispergierenden Medium ist die Integration wegen des 
linearen Zusammenhangs zwischen 9 (¢) und &(é) fiir beliebige Zeitabhangigkeit der 
Felder in bekannter Weise leicht auszufiihren. 

Ein dispergierendes Medium jedoch zeigt eine Nachwirkung; zur Ermittlung 
von 9 (f) ist die Kenntnis derWerte & (¢’) fiir alle t’ <t erforderlich, der Zusammenhang 
zwischen 9 (/) und &(¢’) wird durch einen linearen Integraloperator vermittelt. Der 
einfache lineare Zusammenhang besteht nur noch zwischen den Amplituden mono- 
chromatischer Schwingungen 


Dv) = €(v) - Er), (A.2) 


wobei D(v) und (&(y) auch begrenzte monochromatische Biindel beschreiben kénnen. 
Fir monochromatische Schwingungen bleibt jedoch die oben erwahnte Integrations- 
konstante.und damit auch der Zeitmittelwert W, iiber eine Periode unbestimmt 
wegen der unbegrenzten Dauer dieser Schwingung. Man miiBte diesen also eigent- 
lich mit einem nahezu monochromatischen Wellenpaket berechnen, das fiir {> + co 
verschwindet. 


Es geniigt aber schon, wenn wir statt dessen nur zwei Schwingungen mit nahezu 
gleicher Frequenz betrachten: 


C(t) = $(E, exp 2miv,t + EC, exp2ningt). (A.3) 
Die beiden Schwingungen addieren sich fiir kleine ¢ im Schwebungsmaximum 
C(t) = C,exp2mirv,t + o(y,—v,) fir (vy,—wm)t<1. 


€ (7) ist dann praktisch nicht von einer monochromatischen Schwingung zu unter- 
scheiden, wenn nur die Differenz »,—v, hinreichend klein ist (o gibt die GroBen- 
ordnung der vernachlassigten Terme an). Fir 


tH ~—T mit (y,—») T= 


dagegen sind die beiden Schwingungen in Gegenphase und ldschen sich aus, also 
wird 
C(t) =o(y,—v,) fur (t+ T)(v,—%) <1 


und genau dieselben Abschatzungen gelten fiir 
9 (t) = +(e, ©, exp 2m71,t + &, ©, exp 2271, 1) (A.4) 


und fir D (i). Damit kann man aber schlieBen, da®B¥ fiir die angegebene 
Umgebung von t ~ — T auch die Energiedichte schlieBlich mit », — v2 verschwindet. 
Man mu8 nur y, — vy, so klein wahlen, da eine eventuelle Nachwirkung des voran- 
gehenden Schwebungsmaximums (f~— 27) fiir t~—T infolge der Absorption 
abgeklungen ist. 

Das hei®t aber, daB man die Integrationskonstante fiir ein monochromatisches 
Feld bestimmen kann, indem man mit (A.3) und (A.4) die Energiedichte aus 


t 
Wty) sim! if W,(t, V1, V_) dt (A.5) 
ay 


Vi —> V2=V 


360 E.H. Wacner: Gruppengeschwindigkeit in der Réntgen- bzw. Lichtoptik 


berechnet, wobel 


* 1 


; —_ » eae 2 7 i (vy—vs) t 
W(t, 0%, ¥2) = 32 (i Ef -y, €,- , + 1EF- my &- GC, + 1EF- me Ge ards: 
3 


oe ul 22h aye t? eA aioe 
+4 E+ vp E> Genet 5 Ey, &  Ce0 7 + 1 Cg By Ege 7 
+ ©, > (H, & + vg &) Ee tee} 


einzusetzen ist (c. c. steht fiir die konjugiert komplexen Terme, die noch hinzuzu- 
denken sind). Die beiden ersten Terme heben sich mit den konjugiert komplexen 
zusammen weg, da sie rein imaginar sind, den 3. fassen wir mit dem konjugiert 
komplexen des 4. zusammen und umgekehrt. Die Integration liefert dann 


1 fre Vi Ey — 0g Gye Dar i yp 2ni(v,—v) T 
W, (t, a) ax? eee Gx: a as A or i G, (e 11 (Vv, —Vo) Sy, 11 (¥i— Veo ) a 
647 | Vy — Vy 
Gs. Vy E) — Vp Eg .¢& (e 221(ryy Mo)t  pr2ni(y v2) T) ai. 
CaN} 
6 iy —4ni iby a —Anip 
+ |= & Po a gee bia aN GoGo Cilee cae bbs “ 
V,€ Vo €é ; Le 5 1 
G,- Ee be g (eriito)t _ ,—2ni (ty) 7) +e.c.]} 


c.c. bezieht sich nun nur noch auf die eckigen Klammern. Der Grenziibergang 
>, =v ist so auszufiihren, daB 


(vy, — v2) t > 0 oder vt —>vt 
(vy, — 3) T +} oder »,T>yvT+3 
geht, man erhalt damit 
1 (ice 
W,(t, v) = - ae is > | 
9) 16% {e ov ea as 


A.6 
+1 ee Gebrirt 4 1 Ex. 5. Ge,—taivtl fe 
2 2 J . 


Der zeitliche Mittelwert der elektrischen Energiedichte eines monochromatischen 


Feldes in einem dispergierenden Medium hat also ganz allgemein die in Gl. (17) 
benutzte Form. 
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Aus dem Institut fiir Gasentladungsphysik der Deutschen Akademie 
der Wissenschaften zu Berlin, Greifswald 


Zur Anwendung der Schottkyschen Diffusionstheorie 
auf Entladungen mit mehreren Ionenarten 
und angeregten Neutralteilchen 


Von 
J. WILHELM 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 30. Dezember 1958) 
Allgemeine Betrachtungen tiber die in Langsrichtung homogene Saule einer Glimm- 
entladung zeigen, da® die Diffusionstheorie beim Vorhandensein mehrerer Arten 
von Ionen und angeregter Neutralteilchen mit konstanten Tragerbewegungs- und 
Tragerbilanzkoeffizienten stets dann immer durch bekannte Funktionen lésbar 
ist, wenn proportionale Konzentrationsverteilung tiber den Querschnitt vorliegt. 
Uberlegungen hinsichtlich der auftretenden Integrationskonstanten ergeben, da 
— soweit man sich im Rahmen analytischer Lésungen bewegt — dies dann und 
nur dann der Fall ist, wenn die Konzentrationsverhaltnisse in der Entladungsmitte 
in ganz bestimmter Weise durch die Koeffizienten der Tragerbewegung und die- 
jenigen der Bilanzverhaltnisse festgelegt werden. Allgemeinere Lésungen ergeben 
sich durch Abweichung hiervon bzw. durch solche nichtanalytischen Charakters. 


Dies wird an zwei einfachen Beispielen von Entladungen mit mehreren Ionenarten 
veranschaulicht. 


Einleitung 

Die Diffusionstheorie, wie sie von ScHoTTKy [J] fiir die in Langs- 
richtung homogene positive Sdule einer Glimmentladung entwickelt 
worden ist, hat eine umfangreiche Anzahl von Erweiterungen erfahren. 
Die wichtigsten Richtungen solcher Verallgemeinerungen lassen sich 
stichwortartig folgendermaBen aufzahlen: 1. Druckabhangigkeit im 
Sinne der Aufstellung einer Freifalltheorie, wenn die mittlere freie Weg- 
lange der Trager nicht mehr klein gegentiber den Rohrdimensionen ist 
[2], [3]. 2. Stromabhangigkeit: Langsgradient und Elektronentempe- 
ratur, die man iiber die Aufstellung einer Energiebilanz [/] bzw. mit 
Hilfe der Maxwell-Verteilung erhalt [4], sind im Rahmen der Schottky- 
Nahrung unabhangig vom Strom; eine solche Abhangigkeit folgt erst 
durch Einfiihrung von Stufenprozessen [5] bis [8]. Bei hohen Strom- 
starken miissen die Lorentz-Kraft als Wirkung des Eigenmagnetfeldes [9| 
bzw. relativistische Effekte [10] beriicksichtigt werden. Im Bereich sehr 
kleiner Stromdichten erfolgt der Ubergang zur subnormalen Sdaule bei 
Verletzung der Quasineutralitat [//], [12], [13]. 3. Stationaritat: Ver- 
allgemeinerung einerseits hinsichtlich aperiodischer Prozesse wie Ein- 
schalt- und Abklingvorgange [1/4], [/5]|, andererseits mit dem Ziel der 


362 J. WILHELM: 


Erfassung periodischer Dichtewellen zur Erklarung laufender Schichten | 
[16], [17], [18]. 4. Magnetfeld: Seitliche Verschiebung des Entladungs- | 
zentrums infolge des einwirkenden transversalen Feldes [/9]; Absinken ]} 
der Wandverluste, von Langsgradient und Elektronentemperatur im | 


longitudinalen Magnetfeld [20]. 5. EinfluB von thermischer Inhomogeni- 


tat [21], [22], feldabhangiger Ionenbeweglichkeit [23] und radialer ] 


Randbedingung [21], [24] bis [26] auf die Schottky-Saule. 6. Tragerbilanz | 


und Anzahl der Tragerarten: Mitberiicksichtigung von Volumenrekom- | 


bination und quadratischer Ionisation im Rahmen der Schottky-Theorie 


[5| bis [8]; Zulassung negativer Ionen [27], [28] bzw. mehrerer Arten posi- 


tiver Ionen [29}, [30] bei entsprechender Erweiterung der Tragerbilanz; — 


Beschreibung der Saule als ein im unvollstandigen thermischen Gleich- 
gewicht befindlichem System von Elektronen, Ionen, Photonen und 


Atomen zur Berechnung von Elektronentemperatur und Langsgradient, © 


sowie zur Beantwortung von Fragen tiber Besetzung von angeregten 
Zustanden, Intensitat von Spektrallinien usw. [3/]. 


A. Grundsatzliche Bemerkungen 
zur Verallgemeinerung der Diffusionstheorie auf Entladungen 
mit mehreren Ionenarten und angeregten Neutralteilchen 


Die nachfolgenden Uberlegungen sind unter dem letzten Punkt ein- 
zuordnen, namlich als ein Beitrag zur Verallgemeinerung der Diffusions- 
theorie auf mehrere Ionenarten, wobei die Betonung auf der Integration 
der Differentialgleichungen und Berechnung der Konzentrationsvertei- 
lung tiber den Querschnitt liegt. Es werden im iibrigen die tiblichen Vor- 
aussetzungen: Axiale Homogenitat, Ambipolaritat, Quasineutralitat 
sowie Konstanz der Tragerbewegungs- und Bilanzkoeffizienten beibe- 
halten. Dabei wird der insbesonders erforderliche konstante Langs- 
gradient fiir den hier behandelten Fall aus Vorstellungen tiber die Trans- 
portaufgabe der Sdule entwickelt: Sieht man namlich die Aufgabe der 
Sdule darin, daB sie die Ladungstrager iiber eine groBe Strecke 
der Entladung transportiert und zwar mit méglichst geringem Aufwand, 
so miissen sich die Bilanzverhaltnisse in dem Sinne einstellen, daB durch 
den UberschuB der Volumenprozesse gerade die unvermeidlichen Wand- 
verluste gedeckt werden. Es existiert dann also kein zusatzlicher Trager- 
uberschuB aus den Volumenprozessen, welcher in axialer und keiner der 
— insbesondere wenn die Wande frei von Diskontinuitaten sind — zu- 
satzlich zur Wand abtransportiert wird. Mathematisch kann dies durch 
die Beziehungen 

ots Ob (1a) ote 10 (1b) 
wiedergegeben werden, die den Stromdichten in Langs- bzw. Querrich- 
tung auferlegt sind. Offensichtlich sind diese Bedingungen véllig frei von 
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irgendwelchen Beschrankungen hinsichtlich Trageranzahl, Raumladungs- 
verhaltnissen und den explizit mitwirkenden Bilanzprozessen. Bei ihrer 
Voraussetzung folgt aber aus der durch das gemeinsame Wirken von 
elektrischem Feld und Diffusionsgradienten resultierenden Bewegung 
der Trager der konstante Lingsgradient* und damit im vorliegenden 
Fall wegen der Voraussetzung konstanter Bilanzkoeffizienten die 
axiale Homogenitat iiberhaupt. Eine Verallgemeinerung der Diffusions- 
theorie auf mehrere Ionenarten und angeregte Neutralteilchen erfordert 
nun in erster Linie das Eingehen auf die Tragerbilanzprozesse. Eine 
Zusammenstellung der bekanntesten Elementarprozesse aus der Lite- 
ratur [32] zeigt, daB sich — ohne eine Entscheidung iiber ihre Verwend- 


* Ausgehend von der Darstellung fiir die elektrischen Stromdichten 

Jy = 4, gradn,+c¢,n,&, 
wobei & das elektrische Feld, , die Dichten der Elektronen und Ionen sowie a, 
und c, die Diffusionskoeffizienten bzw. Beweglichkeiten multipliziert mit der 
Elementarladung und noch mit entsprechenden Vorzeichen versehen bedeuten, 
erhalt man, wenn man nach Zylinderkoordinaten y, z und  zerlegt, die beiden 
folgenden Gleichungen: 


ul 


hye Ey — hyp Ez = 4, [E,n, — E,hy] 


ie Wy ; ain 
hehe = = © VE es = Il 


(Punkte, Ableitungen nach 7; Striche, Ableitungen nach z). Wegen (1) ist 
cy [Eyn, — Ey] = f, (0). 


Summation iiber Elektronen und alle Ionenarten ergibt damit 


C 3 a 
fib 4p Moe = » a if 
y 


Bei Voraussetzung von Ambipolaritat und axialer Unabhangigkeit der Entladungs- 
stromdichte;,, die auch mit Hilfe von Kontinuitats- und Maxwell-Gleichungen 
abgeleitet werden kénnen — vgl. WILHELM, Ann. Phys. 15, 148 (1955) — folgt 
E,=E,(v) und damit auch E,= E,(z). Differenziert man jetzt die erste der beiden 
obigen Gleichungen partiell nach z, so erhalt man unter Heranziehung der radialen 
Komponenten der Diffusionsgleichungen 
” Cy / Iyer ns 
ny + 2 (my Ey = Ee, 

woraus bei Beachtung der axialen schlieBlich E{=0 folgt. Fiir die Tragerdichten 
verbleibt noch eine Lésung der Form 


c 
Y 
at ee 


v 


+ B,(r), (SI ane [ Bear, 


(hy, Ss All 99 


die als Spezialfall die in Langsrichtung homogene fiir 4,=0 enthalt. Da wir mit 
6rtlich konstanten Bilanzkoeffizienten rechnen, fallt die Entscheidung zugunsten 
der homogenen Lésung, da sich im andern Fall auf der rechten Seite der Bilanz- 
gleichungen eine Summe von Exponentialfunktionen ergibt, die sich im allgemeinen 
nicht gegeneinander wegheben werden. 

Z. Physik. Bd. 154 25 
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| 
barkeit im einzelnen treffen zu wollen — eine Vielzahl der méglichen | 
Falle proportional einer bzw. dem Produkt zweier Konzentrationsarten, | 
darstellen laBt. Damit hat die Tragerbilanz fiir Elektronen, negative} 
und positive Ionen, sowie angeregte Neutralteilchen die Form | 

div j, = (Qr— Sz)". + (QF — S7) me, (2) 
wobei j, die Tragerstromdichten bedeuten und t entsprechende Indizes,f 
durchlaufen muB, je nachdem ob sich auf Elektronen (e), positive (+-) f 
bzw. negative (—) Ionen oder angeregte Neutralteilchen (a) bezogenih 
wird. Die GréBen Q, S besitzen dabei folgende Darstellung: 


Or = LL Im (h) OF = 2 Livers Im(h,!) | 


k,l m (3)) { 
D4 = De pa Vr Sm (k) SS = pe a VrVi of (z, !) 1] 
mit kom k,l m | 
a= _ hy _ Ny _ Nay } 
Ve =) =e Ny Vy = he Yar Pe lean (4) 


| 

| 

Hierbei ist im zweifachen Sinne zu summieren: Einmal tiber die mégliche | 
Anzahl von Produktbildungen (k bzw. k,/), andererseits tiber die einem | 
solchen Produkt selbst noch zuzuordnenden Einzelprozesse (7m). Setzt | 
man die Diffusionsgleichungen 
J, =— D,gradn, + b,n, grad V 

j_, =— D_,eradn_, 62,1, eradV | 

14, =— D,, gradu, — bs, m2, grad V 


Jav 


=== Dy cradw 


in (2) ein, so erhalt man, wenn die Ionengleichungen mit derjenigen der 
Elektronen kombiniert werden: 


(Ft = 5-4] An, =|——* pau ieee n, - 
be Oe Mano: b. ie It 
- [Seas Stn OF SE gy 1 
Mie Oa be f | 
| ms [2(gradm,, grady_,,) + m, Ay_,] — ne(grad V, grad y_,,) 
i} I 
Vu 
(6a, b) | 
[Be 4 Bie) n,m — [ans See 4 Oe, cull 
be Diy V4 v0 +y be S 
eee eae ays | 
v4 pony be é / } 
| 
Die 1 


bares [2(gradn,, grady;,) + 2 Ay+,] + m, (grad V, grady ,,) 


V+ : 
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wozu noch die Differentialgleichung fiir die Angeregten: 


Di App a Ogee on tone Ora 3 eel. 


D (6c) 
ee 4” [2(gradn,, grady,,) +n”, A lie | 
Oe 

tritt. Setzt man nun die in den Gln. (3) und (6) auftretenden GréBen y, 
alle konstant, rechnet also mit ,,ahnlicher“ Verteilung tiber den Quer- 
schnitt, so reduziert sich das Problem der Verallgemeinerung der Schott- 
ky-Theorie auf Entladungen mit mehreren Arten von Ionen und An- 
geregten auf die Integration einer Differentialgleichung der Form 


An, +an,+bn2=0 (7) 


mit konstanten Koeffizienten*, deren Lésung bei ebener Symmetrie mit 
Hilfe von elliptischen Funktionen, im zylindersymmetrischen Fall durch 
eine Potenzreihe [33], [34] dargestellt werden kann. Ein solches Vor- 
gehen findet man in Spezialfallen z.B. bei SEELIGER [27] fiir ein 
elektronegatives Gas unter Annahme einfacher Ionisation, Anlagerung 
und StoBabspaltung, andererseits bei PHELPS und Brown [29] im 
Nachleuchten von Niederdruckentladungen, wo an Stelle von negativen 
Ionen eine weitere Art positiver Ionen zugelassen ist. 


B. Die Bedingungen fiir das Vorliegen 
proportionaler Konzentrationsverteilung 


Da im Falle konstanter y eine Lésung des Problems relativ einfach 
gefunden werden kann, liegt es nahe, die Frage aufzuwerfen, unter wel- 
chen Umstanden mit proportionaler Konzentrationsverteilung tiber den 
Querschnitt gerechnet werden darf. Bedingungen hierfiir ergeben sich 
aus einer Betrachtung iiber die Anzahl der erforderlichen Integrations- 
konstanten. Geht man nadmlich von m negativen,  positiven Ionen- 
arten und der Anzahl # angeregter Neutralteilchen aus, so erhalt man 
beim Einsetzen der Stromdichtebeziehungen in die Bilanzgleichun- 
gen min+f6+41 Differentialgleichungen zweiter Ordnung fir die 
m+n+p+2 GroBen m, und das Potential V, weshalb das Gleichungs- 
system durch Heranziehung der Quasineutralitat zur Vollstandigkeit 
erganzt werden muB. Die Integration erfordert auBer der Vorgabe des 
Potentials und der Feldstarke in der Rohrmitte die Angabe von je zwei 
Integrationskonstanten fiir die n+n+pH+1 Konzentrationsarten, 
daher 2(n+n+-+41) Stiick. Die Halfte hiervon werden durch die 


* Eine solche Differentialgleichung wurde im Zusammenhang mit der Schottky- 
Theorie zum ersten Mal von R. SEELIGER, Phys. Z. 33, 273 (1932) aufgestellt, 
indem er die Volumenrekombination durch einen quadratischen Ausdruck mit- 


beriicksichtigte. 
Pay 


| 

{| 
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Symmetrieforderung in der Entladungsmitte festgelegt, indem an dieser | 1 
Stelle die 6rtliche Ableitung der Tragerdichte in radialer Richtung ver- | | 
schwinden soll. Eine weitere Integrationskonstante laBt sich mit Hilfe. it 
der Quasineutralitat eliminieren. Damit verbleiben noch »+n-+ | 
Integrationskonstante, fiir deren Festlegung die Elektronenkonzentra- J} 
tionn, und die m+n+p—1 Werte y, in der Rohrachse verwendet ff 
werden kénnen. Die Festlegung dieser Groen geht im allgemeinen |} 
iiber den Rahmen der Diffusionstheorie hinaus; die Schottky-Theorie, 
die im wesentlichen die radial bestimmten Eigenschaften der positiven ]f 
Saule erfaBt, findet hierin offensichtlich ihre physikalische Begrenzung J} 
und mu8 durch zusatzliche Uberlegung ergdinzt werden, die auch der. 
axialen Bestimmtheit dieses Entladungsbereiches Rechnung tragen. J) 
Beschrankt man sich jedoch von vornherein auf die spezielle Losung 
proportionaler Konzentrationsverteilung, so wird die Lésung gewissen J 
Bindungen unterworfen, die eine Festlegung der Integrationskonstanten J} 
y,(0) zur Folge haben. In diesem Falle vereinfacht sich namlich das 
Gleichungssystem (6) wesentlich, und durch Kombination erhalt man 
fiir die ein- bzw. zweistufigen Vorgange die Beziehungen 


OR aa Sp Qe — Se Q- oan Sap | Qe ¥= Se 
¥—no—p : be a 36 aoe | be — Qaz a Sie (8) 
Ce U +? Bas 
und 
Soe Sen Qe a S? “ = Sky \ Q eS 
Y= pou be aa ee ae be at Sat (8*) 
WET Cas sé: VarDar 


Unter Heranziehung der Quasineutralitat hat man so je m+n +> Glei- 
chungen, die die GréBen y, in der Form: 


V2 = F[P,,5,,9(R), s(R)], (8'a) 
ye =I7 (D,, 6,, 9% (R, 2), s* (R, 0] (8"b) 


bestimmen. Das heiBt aie spezielle Lésung mit proportionaler Konzen- 
trationsverteilung tiber den Querschnitt ist dadurch gekennzeichnet, 
daB das Kriterium (8) bzw. (8’) erfiillt wird, wodurch die Konzentra- | 
tionsverhaltnisse der einzelnen Komponenten als Funktion der Koeffi- 9) 
zienten von Tragerbewegung und Tragerbilanz festgelegt werden. Diese ]) 
Beziehung besitzt somit zunadchst notwendigen Charakter. Wenn man §) 
aber umgekehrt die Integrationskonstanten y, in der Rohrachse so | i 
wahlt, da8 die hierdurch festgelegten Konzentrationsverhaltnisse (8, 8*) | i 
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bzw. (8’) geniigen, so liegen — solange man sich im Rahmen analytischer 
Lésungen bewegt — proportionale Konzentrationsverteilungen iiber den 
Querschnitt vor. Betrachtet man namlich (6) in der Entladungsmitte und 
beachtet, daB hier (8’) erfiillt sein soll, sowie daB Potential, Tragerdichten 
und die Konzentrationsverhialtnisse gerade Funktionen sind, so erhilt 
man aus den ersten beiden Gleichungen: 


Da eeeAy ae Demet de 
pt | g 
t+yVipy V+y —wl—-p Y—-p |r=0 


Da man nun auf Grund der differenzierten Quasineutralitatsbeziehung 


DPA 0 == 0 (10) 
stets ein Paar Ay,, und Ay_, auswahlen kann, die gleiches Vorzeichen 
besitzen, so miissen diese nach (9) verschwinden. Es laBt sich auf diese 
Weise, wenn schlieBlich fiir die angeregten Neutralteilchen noch die 
dritte Gleichung von (6) benutzt wird: Ay,(0) =0 zeigen. Bei Differen- 


S Ay,(0) =Ound damit auch y, (0) =0*. Indem 


man nun weiter differenziert und die Ausdriicke an der Stelle r=0 
bildet, ergibt sich schlieBlich, daB alle Ableitungen von y, in der Rohr- 
achse verschwinden. Damit bleiben aber die Funktionen y,, die sich 
als Potenzreihen darstellen lassen, itiber den gesamten Querschnitt gleich 
dem durch (8’) festgelegten Wert in der Entladungsmitte. Zusammen- 
fassend kann daher gesagt werden: Die Festlegung der als Integrations- 
konstante eingehenden Konzentrationsverhdltnisse y,(0) durch (8’) in 
Abhangigkeit von den Tragerbewegungs- und Bilanzkoeffizienten ist 
notwendig und hinreichend fiir Proportionalitat der Konzentrationen 
iiber den gesamten Querschnitt, solange man sich nur im Bereich ana- 
lytischer Funktionen bewegt. Geniigen die Integrationskonstanten y, (0) 
dagegen nicht den durch (8’) erhobenen Forderungen, so werden auch 
Abweichungen von der proportionalen Verteilung in Querrichtung zu 
erwarten sein. SchlieBlich wird aber durch die obige Uberlegung nicht 
ausgeschlossen, daB auch nichtanalytische Lésungen existieren, die zwar 
in der Rohrachse (8’) erfiillen, durchaus aber keine proportionale Ver- 
teilung tiber den Querschnitt der Entladung liefern. 


tation nach 7 folgt analog 


C. Anwendung auf einfache Einzelfalle 
Es ist also zu erwarten, daB im allgemeinen fiir Entladungen mit mehreren 
Konzentrationsarten auBer der durch proportionale Konzentrationsverteilung ge- 
kennzeichneten Lésung auch noch allgemeinere existieren, die durch Mischungs- 
verhdltnisse in der Rohrachse bestimmt sind, welche nicht dem angeftihrten 
* Es ist y,+ rs | we 0 und wegen 4 ,(0) = 0 auch: a he 0, daher: 
a = 


) Yas | oh 08 , a cnet é 
vr pees =0 und somit y,(0)=0. Bei ebener Symmetrie ist die 


y 7=0 y2 7=0 
SchluBweise noch einfacher. 
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Kriterium geniigen bzw. die nichtanalytischen Charakter besitzen. Zwei einfache | 
Entladungstypen sollen dies veranschaulichen, wobei wir uns der Einfachheit halber | 
auf ebene Symmetrie beschranken. | 

a) Elektronen, zwei Arten positiver Ionen bei StoBionisation und annahernd | 
gleichen Ionentemperaturen*. Offensichtlich handelt es sich um einen recht ein- 
fachen Entladungstyp, der aber den Vorteil besitzt, daB die Lésung in geschlossener 
Form darstellbar ist. Es wird von dem System | 


— Dee + 6, (nz Y) = Tue 
— Dy iy — by (my Vy) = Gate 
( 


— Dy tig — dg (0 V) = Gone (11) TH} 
1 | 
| dD, Dy D | 
Ne = Ny + Ne by =the Sit iac I=UuT Qe 
ausgegangen, dessen Lésung mit 
Ne = Neg COS V%a 4% 
Ne 1 
a BB eet 
ae 
Wa, 10) 
qy nN 1 8 
atl 4 eo cde iba 7, 1D 
nse Di, ha mp iemn 
ny 1D) 
Yo Ne 1 — 2 
ne. 1D) 
a ‘ ew) 
Ss Se ae 
ae 1D) 
= Me sin |/x%q ¥ 
Vua cos | %a % ‘ 
wo 
q,% | %) (Pe, D q q: q b b 
malt BYR S] noe SVE ST 
Me™ Woarenaee pct le cic te Fo ss ees v/s + 
angegeben werden kann. Das Kriterium (8) reduziert sich auf 
Ny G3 
a 1 
woraus sich die y, zu: vib, Ye by \ 3) 
h Ds 1 1 ' 
V1 Fa ~ yg SS 1 a 
/ qo Dy Ds V2 ey (13 ) 
q2 Dy q2 Dy 


errechnen. Immer dann, wenn die Integrationskonstanten (13’a) geniigen, ver- 
schwinden die Zusatzterme in den Ionengleichungen, und es liegt proportionale 
Tragerverteilung vor; anderenfalls ergeben sich hiervon Abweichungen. Eine ins 
einzelne gehende Durchrechnung zeigt jedoch, da® nur sehr geringe Abweichungen 
von (13’a) méglich sind, was durch die Forderung nach nichtnegativen Ionen- 


. x DoRGELO, HiBy EALTING uy Gs), BOERS: Physica, Haag 2, 959 (1935) haben 
einen ahnlichen Fall bei Vernachlassigung der Ionendiffusion durchgerechnet. 
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konzentrationen festgelegt wird. Au®er gewissen Einzelfallen, die durch méglichst 

niedrige T,/T, und 7, 9/”, p, sowie geringe Beimischung der einen Ionenart gekenn- 

zeichnet werden, ist dementsprechend das Sdulenstiick vor der Wand, innerhalb 
, dessen die Zusatzglieder in (12) beriicksichtigt werden miissen, in seiner Ausdehnung 

vernachlassigbar klein. Das schlie8t jedoch nicht aus, da® hier die Anderung von y 
| erheblich sein kann. Tatsachlich sind z. B. fiir die mit negativem Zusatzterm in (12) 
versehene Ionenart alle Randwerte zwischen Null und demjenigen bei proportionaler 
Verteilung je nach Wahl der Integrationskonstanten méglich, was insbesondere fiir 
Effusionsprobleme der Séule von Bedeutung sein diirfte. 


b) Elektronen, positive und negative Ionen bei StoBionisation, Anlagerung und 
| StoBabspaltung. Wird die Anzahl der pro Volumen- und Zeiteinheit durch Elek- 
tronenstoB erzeugten Trager gu,, die der in denselben Einheiten gebildeten nega- 
tiven Ionen durch Anlagerung von Elektronen an Neutralteilchen $m, und schlieB- 
lich der Verlust an negativen Ionen infolge StoBabspaltung durch Neutralteilchen 
xn_ gesetzt, so erhalt man beim Einsetzen der Diffusionsgleichungen in die Trager- 

_ bilanzbeziehungen unter einmaliger Integration das Ausgangssystem 


EDN, hb) NV GB) IN Ne | 


SD Nabe Va Neen (14) 
= DiNau) Nae | 
WO x 
IN, == Il yale (15) 
0 
das Integral tiber die Tragerdichten darstellt. Hierzu kommt noch die Quasi- 
neutralitat N,=N,4+QN_, (16) 


wahrend die Ambipolaritat und die sich aus der Entladungssymmetrie ergebenden 
Folgerungen fiir die Entladungsmitte bereits durch passende Wahl der Integra- 
tionskonstanten in (14) enthalten sind. Elimination des Feldes und von N, fiihrt 
auf ein System von zwei nichtlinearen Differentialgleichungen fiir N_ und N,: 


N_=kN,+1N,+mN_, (17) 
Bb N,N, + (Bb + ¢qb_)N,N_—xb, N,N_—xb, N_N_+ 


se mtn (18) 
Meee ee. Pee Nan) ab eN, Nie ttN, Noe (6 


mit 
We, Ops Oe be = B i - 1h. 
pee Fe coe ae es ee ae eee 
" 2g % an ee 
bao by egeans b=, Seb, 
Kombination dieser beiden Gleichungen ergibt bei Vornahme der Vernachlassi- 
gung*: 
meee Di ee: ieee Dxb_\__be ee » BA i} 2 
= v raat laa ee ere era Na | 5B [%e| 
| (19) 
eee Da Nene ASV Dy. BD. \in | 
= ate ha jie < | Meu rm ) lel 


* Dabei wird die Vernachlassigung immer dann erfiillt sein, wenn die beiden 
ersten Ableitungen der negativen Ionenkonzentration nicht grob gegentiber den- 
jenigen der Elektronen sind. (19) tragt damit letzten Endes der dominierenden Rolle 
der Elektronen bei Ausbildung des ambipolaren Diffusionsvorganges Rechnung. 
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die nichtlineare Differentialgleichung dritter Ordnung: 


N,N, + a* NN, + o* NN, 4+ c*N,N,=0 (20)}) 
mit See Ae 
a* = Deb+ ‘i D+ b b* = a* ehh }- + (be = —)x 
Gi bs)y by « bulged Jy 


(21) 


n* aie ———— oe 
eee 


Gl. (20) 1aBt sich durch Integration unmittelbar in 


N,N, taNP+bN2+cNZ=4 (22) 

mit 
aX b*— 4 ce ‘ nt 

= ee = A= bin? 22) 

a 2 a 2 20 ( ) 

| 


iiberfiihren. Diese Differentialgleichung kann mit Hilfe einer Reihe von Trans-, 
formationen in den Spezialfall einer Jacobischen Differentialgleichung umgeschrie- 


ben werden: 


N,(¥(N)] = P(N), I 
Npp +ap?p? + bp? + cNZ=d, (23a) 
v? = d— bp? —cN?P, II 
Ay MN Oe ee ) 
OO == (= c| N, + ae /N2+ 4av2, (23b) |i} 
2? = N? + 4av?, Ill 
22 — 2bz+ (4ac — 2b —1) N,=0, (23 c) 
N,=e& 2(N,) = w(é), IV 
wwtodwté=O0 (23 d) 
mit 
: ; 1 
Os ROA oe ee eae (24) 


Die Differentialgleichung (23d) kann entweder in ein System von drei Differential- 
gleichungen erster Ordnung mit konstanten Koeffizienten ubergefiihrt werden, 
durch deren Auflésung man eine Dar stellung der Loésung in Abhangigkeit von cinem 
Parameter ¢ zu: 


w= s, Ke a: Sy Ke) | 


; (25) 
es Ree oe 2 Kye! J 


crhalt mit , IX, als Integrationskonstante und — Sh oo 


na- 3+ VGl-1 e==S-2Fa. 


als die beiden endlichen Nullstellen des charakteristisc hen Polynoms, oder durch 
cine weitere Transformation 


w=Eu(é), V 


Euuwtwtdut1=0 (23 e) 
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in eine separierbare Differentialgleichung, als deren Lésung sich 


C,|w—s,| = C,|w — s,é| (25*) 
ergibt [35]. Elektronenverteilung und Ortsabhangigkeit lassen sich damit in der 
Form b_ Oe p io ie be ioe 


a ee ee 


nm = 2 ae $$ 2 
€0 ; be B b_ q d (26a) 
Dd, bb, mS 
C(O 0) 2g q 
x 
d€ 

pce Pie 26b 
| Ne (§) \ ) 


darstellen, womit sich die Ionendichten und das Verhaltnis 4 = n_|n, Zu 


—— 
Uamg <C 

eile ie 2 

a E les a 1] 1, ( 6c) 


wr 


hae? Vz? ae (26¢) 


ergeben*. Gl. (25) bzw. (25*) stellt in Verbindung mit den Beziehungen (26) das 
allgemeine Lésungssystem im Rahmen der von uns getroffenen Naherung dar. Die 
numerische Durchrechnung erfordert zunachst eine Auswertung der Gln. (25) bzw. 
(25*). Offensichtlich sind diese Beziehungen nur dann elementar auflésbar, wenn 
eine der Konstanten K,, bzw. C, verschwindet. Es ist in diesem Falle: w=s, &, und 
damit ergibt sich nach (26a, b) als Tragerverteilung tiber den Querschnitt: 


o 
x 
iS 


Ne = Neg COS V+ os (27) 


Ss 2 
4ac—1+ ( 4 
€ 
4a 
d.h. die bereits von SEELIGER [27] angegebene Lésung. Die GréBe A selbst bleibt 
liber den Querschnitt konstant und errechnet sich nach (26e) zu**: 


WO 


Ty = 


SS = - = —— = 1), 
4 D a. 2) by x 
Das steht in Ubereinstimmung mit dem Kriterium (8), welches sich auf die Form: 
q—Bp+ua B—xA D, DES 
be ae A 2 be Oe (20) 
ie UE Dei Pee 
be b4 (1+ A) be by 
* Hierbei wurden die Vernachlassigungen 
pass) jap abe al hae es 2 Ree Maes ee 
< fy eee e = Ss Bly ———_ << oe CK 
ESE ee Spree cary PIL baer bea ehee Ciibe 


vorgenommen. 

** Das obere Vorzeichen gilt fiir K,=C,=0, 6 >0 und K,= C=O OZ O 
Durch den Vorzeichenwechsel ist aber s, fiir 6 >0 gleich dem — s, fiir 6<0, und 
da sich die Vorzeichen in (26) entsprechend iindern, gibt es gerade eine solche Losung. 
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reduziert, woraus durch Auflésung nach A Gl. (28) folgt*. Von (28) kommt jedoch 
nur das A mit dem oberen Vorzeichen in Frage. In den nachfolgenden Figuren wur- 
den die Beweglichkeiten und Diffusionskoeffizienten zu b_ =b, = 10°, D,=b,— 108 
angesetzt. Fig. 1 zeigt das Verhaltnis »_/n, als Funktion von f/x mit q/x als Para- 
meter. A nimmt zu mit anwachsenden f/x und g/x, wie ja bereits qualitativ zu er- 
warten ist, da im Zahler die die Méglichkeit negativer Ionenbildung begiinstigenden 
Koeffizienten, im Nenner umgekehrt die den ZerfallsprozeB bestimmende GréBe 
eingeht. Sind dagegen C,, C, bzw. K,, K, beide von Null verschieden, so kann (25) 
bzw. (25*) nicht mehr auf elementare 
Weise aufgelést werden. Aus der Anfangs- 
bedingung N,(0) =0 folgt aber auf jeden 
Fall die Forderung w(0) =0. Das hat zur 
Folge, daB nach (26e) A in der Entladungs- 
mitte genau dem durch (28) angegebenen 
Wert geniigt und zwar dem physikalisch 
brauchbaren mit dem positiven Vorzeichen 
vor der Wurzel**. Das heiBt, auch die 
allgemeine Lésung geniigt auf Grund der 
Anfangsbedingung dem in der Entiadungs- 
mitte durch das Proportionalitatskrite- 
rium vorgegebenem Tragerdichteverhalt- 
nis von negativen Ionen zu Elektronen, 
F ohne jedoch proportionale Konzentra- 
7 Ox tionsverteilung tiber den Querschnitt zu 
Fig. 1. A=n_/ne in Abhangigkeit von #/x und q/x —Jiefern, und besitzt somit nichtanalyti- 

schen Charakter. In Fig. 2a, b wurde der 
radiale Verlauf der relativen Tragerdichten und von 4 fiir q/x = B/x = 101, was 


einem A(0)=0,11 entspricht, und 7, p/n,)=101 durchgerechnet***. Die hierin 
1 


iO (CCA is ane Chon, = 
ie’) e0 


noch eingehende Integrationskonstante C/n,9, 


7,89: 103/ Vi angesetzt f. Fig. 3a, b gibt den relativen Konzentrationsverlauf und 


denjenigen von A wieder fiir g/x= 1074, b/k=1, was einem A(0) = 1,05 entspricht, 


* Durch die bereits erwahnten Vernachlassigungen geht eine der Wurzeln der 
durch (29) gegebenen kubischen Gleichung fiir A+ 1 verloren. Eine Durchrechnung 
zeigt jedoch, daB diese Wurzel in dem hier betrachteten Bereich negativ wird. 


WwW 


** Fir 6 >0 ist: s;< 0, s;<.0. Da stets s, —s,> 0, folgt ans (25*) — (O)i=_ ag, 


& 

s 
ebenso aus (25), wo als Parameterursprung /) = — oo gewahlt werden mu&. Dagegen 
iSt LUT <= OS pe Ops  Oundmachi(254)\c -, (0) =S_. Dasselbe ergibt sich aus (25), 
wo ty = + oo zu wahlen ist. = 


*x*x Es zeigt sich dabei, daB die durch das Vorzeichen von 6 hervorgerufenen 
Mehrdeutigkeit nur auf genau eine brauchbare Lésung fiihrt, so daB man sich bei 
der Auswertung auf die Wahl eines Vorzeichens beschranken kann. 


+ Zur numerischen Durchrechnung mu zunachst z.B. mit Hilfe von (25*) 
w/c = f(§/C) berechnet werden. Danach bestimmt sich die in (26) eingehende Inte- 
grationskonstante C/n,9, indem ein ”, p/N,9 sowie ein wp/C = f (Ep/C) gewahlt wird, 
was also die Festlegung einer Randbedingung bedeutet. Damit lassen sich die 
Gln. (26) auswerten, wobei als letzte Integrationskonstante noch die GréBe n 
often bleibt. > 
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Fig. 2. a Relative Tragerdichteverteilung fiir 2(0) =0,11; 7 z/1%¢) =10-. b Anderung von 2=n_]/n¢ 
‘iiber den Querschnitt 
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Fig, 3. a Relative Triagerdichteverteilung fiir 2(0) = 1,05; % R/Me9 = 5° 10°. b Anderung von 2=n_/m 
uber den Querschnitt 


374 J. WILHELM: 


Sa eee ee 
wobei 2, p/Np9 = 5°10 2 und C/n,)= 149-104/ |/ Tae gewahlt wurde. Auer diesen ab 


fallendes A tiber den Querschnitt liefernden Lésungen ergeben sich bei der Durch- 
: x * 7 e 
rechnung auch solche mit relativ schwach anwachsendem n_/n,*. In Fig. 4a, b 


Sait - Ma een q 
wurde als Beispiel hierfiir (0) = 0,11, N, R/Ney = 10 Amd C/9p 9 —= 3.500 dO) / 


durchgerechnet. Im Rahmen der von uns vorgenommenen Naherung ergeben sich 
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Qs 10 15 OS 
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Fig. 4. a Relative Tragerdichteverteilung fiir 2(0) =0,11; np p/Ne9 = 107! bei anwachsendem A 
b Anderung von 2=n_/n, tiber den Querschnitt 


10 15 


also Lésungsformen mit sowohl abfallendem als auch anwachsendem A, deren Uber- 
gang durch die Seeligersche Lésung mit proportionaler Verteilung tiber den Quer- 
schnitt vermittelt wird. Der vorhegende Spezialfall von Entladungen mit mehreren 
Ionenarten zeichnet sich dadurch aus, dafi — mindestens in einem recht groBen 
Bereich — eine der fonenarten nach innen stré6mt, was zugleich einen Anhalts- 
punkt zur Einteilung der verschiedenen Entladungsformen gibt. Aus den Diffu- 
sionsgleichungen fiir konstantes A zeigt sich namlich, da die negativen Ionen fiir 


1D) Dy 
aes b. Oe 
! pee oye: 
\ bo. b_ be 
* Bei Aufstellung der Funktion w/C = f(&/C) erhalt man zwei Aste, je nachdem 


c fos 
S 


2 Ss : ae 
ob |—] vom Anfangswert |— (0)} ausgehend abnimmt oder anwachst. 


Ww 
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nach innen strémen. Mit Hilfe der Bilanzgleichung div — (= —A)x mn, ist 

2 
ersichtlich, daB im gesamten Giiltigkeitsbereich der Diffusionstheorie die Losung 
solcher konstanter 4 Senkencharakter fiir negative Ionen besitzt. Da 4 im Ent- 
ladungskern bei der allgemeinen Lésung praktisch konstant bleibt, wird man fiir den 
Bereich um die Rohrachse ahnliches erwarten, was auch durch Einsetzen der bei 
der obigen Durchrechnung benutzten f/x- und A(0)-Werte bestatigt wird. Wahrend 
nun bei den Lésungen mit anwachsendem 4 der Senkencharakter iiber den Quer- 
schnitt schwacher als bei proportionaler Verteilung abnimmt, erfolgt bei den Lé- 
sungen mit abfallendem 4 bereits im Plasmabereich der Umschlag in der Richtung, 
daf auch fiir die negativen Ionen ein Quellengebiet vorliegt; somit ist also eine Cha- 
rakterisierung der verschiedenen Lésungsformen mit Hilfe der negativen Ionen- 
stromung méoglich. 


Herrn Professor R. SEELIGER danke ich herzlich fiir anregende Diskussionen. 
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Messungen zur Energie- und Z-Abhangigkeit 
der Mott-Streuasymmetrie 
Von 
H. BrenLEIN, G. FELSNER, K. GUTHNER, H. v. ISSENDORFF 
und H. WEGENER 


Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 13. November 1958) 


With monoenergetic electrons of 120 to 210 keV the asymmetry of Mott-scattering }] 
for the elements Au, Ce, Ag and Cu is measured at constant scattering angle of | 
120°. At large energies the calculations of SHERMAN were confirmed, at small | 
energies the experimental values are smaller because of screening. 1} 


§ 1. Einleitung 

Die Mott-Streuung!>? zeigt fiir transversal polarisierte Elektronen 
eine azimutale Asymmetrie. Die Messung dieser Asymmetrie und daraus 
die Bestimmung der Asymmetriefunktion S erfolgte bisher mit Doppel- | 
streuversuchen?-4, wobei die erste Streuung zur Erzeugung der trans- 
versalen Polarisation, die zweite zu deren Nachweis dient. Eine befrie- 
digende Ubereinstimmung zwischen den Experimenten und den theo- 
retischen Rechnungen ohne®:® und mit®? Beriicksichtigung der Hiillen- 
abschirmung wurde jedoch noch nicht erzielt. 

Wegen der Nichterhaltung der Paritat sind die Elektronen des 
$-Zerfalls von vorneherein longitudinal polarisiert§. Durch Umlenkung 
der Elektronen im elektrischen Feld wird der Spin transversal?. Zur 
Messung der Streuasymmetriefunktion S ist nur noch eine Streuung 
notwendig. Mit dieser Methode kann das Produkt P- S (P = trans- 
versaler Polarisationsgrad der Elektronen, S = Asymmetriefunktion 
der Mott-Streuung) gemessen werden. Damit ist ein Vergleich der 
S-Funktion verschiedener Streuelemente exakt méglich und somit eine 
Priifung der inneren Konsistenz der Theorie. Falls P aus anderen Mes- 
sungen oder der Theorie des £-Zerfalls bekannt ist, ist dariiber hinaus die 
Bestimmung von S selbst méglich. 

1 Mort, N., u. H. Massey: Theory of Atomic Collisions. Oxford 1949. 

* TOLHOEK, H.: Rev. Mod. Phys. 28, 277 (1956). 

* Ryu, N.: J. Phys. Soc. Japan 7, 125, 130 (1952); 8, 575, 804 (1953). 

4 Pettus, W.: Phys. Rev. 109, 1458 (1958). 

5 SHERMAN, N.: Phys. Rev. 103, 1609 (1956). 

S Mone, C., u. L, TassiE: Proc. Phys. Soc. Lond. A 67, 711 (1954). 

? BARTLETT, J., u. T. WELTON: Phys. Rev. 59, 281 (1941). 

® FrIscH, O., u. T. SKyYRME: Progr. Nucl. Phys. 6, 267 (1958). 
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§ 2. MeBanordnung 

Die MeBanordnung wurde kiirzlich ausfiihrlich beschrieben®, Das 
Wesentliche wird an Hand der Fig. 1. nochmals zusammengefaBt. Die 
Co-60-Quelle (90 mC) wird durch die Magnetlinse M, in den Eingang 
des elektrischen Feldes abgebildet. Dieses lenkt den Spin um und dis- 
kriminiert die Elektronenenergie. Nach Verlassen des Feldes trifft der 
durch Blenden begrenzte monoenergetische Strahl die Streufolie. Auf 
die Magnetlinse M, wurde bei diesen Messungen verzichtet. Die unter 


Fig. 1. Die Apparatur. Q Co-60-Elektronenquelle, + U positive Hochspannung, St Streufolie, N,, N, Zahler, 
M,, M, magnetische Linsen, B, bis B, Blenden. Die Apparatur ist aus Metall, G, und G, sind Glasglocken. 
Der Streu- und Nachweisteil ist azimutal drehbar 


(120 -+15)° gestreuten Elektronen gelangen in die beiden Zahler, die 
restlichen laufen in die Glasglocke. 

Gemessen wurden fiir die Zahler 1 und 2 die Zahlraten N, 7 (mit der 
Streusubstanz Z), N, 9 (mit Rahmen und Folientrager als Nulleffekt- 
messung), Ny z, Ny 9, und zwar fiir die Streu-Azimute 90 und 270°. Die 
Messung mit Al wurde als Vergleichsmessung zur Eliminierung der 
apparativen Asymmetrie, insbesondere verschiedener Zahlerempfind- 
lichkeit, gemacht. Die Dicke der Streufolien wurde so gewahlt, daB fiir 
alle Streusubstanzen etwa gleiche Einzelzahlraten auftraten. 


Die Auswertung erfolgt nach Formel (23) aus®. Es ist 


a= _ |/A (90°) — VA (270°) 


PR: Sz =a — = 
mit //4 (90°) + /A (270°) 
= J/ AS doe HD) ( a Ale M0 | wy 
A i Nez NG / Nz al— Nee )f Al theor 


nach Formel (13) aus®. Sz ist ein gewogenes Mittel der Asymmetrie- 
funktion S, tiber alle vorkommenden Streuwinkel. Bei dieser Art der 

9 BreNLEIN, H., K. GUTHNER, H.v.ISSENDORFF u. H. WEGENER: Nucl. 
Instrum. (im Druck). — Vortrag auf der Pariser Tagung tiber Nieder-Energie- 
Kernphysik, Juli 1958. 
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Messung und Auswertung entfallen eine Reihe von Fehlern apparativer) 
und prinzipieller Natur? 1 

An dem so gewonnenen Wert von P- S; sind folgende Korrektionen }} 
anzubringen : | 

a1) Zweifach- und Mehrfachstreuung in der Streufolie wurde theo- fj 
retisch nach” beriicksichtigt. Die Ergebnisse von!® wurden dazu auf ff 
andere Ordnungszahlen erweitert. Formeln sind im Anhang ange- jj 
geben. Fiir jedes Element wurde mit mindestens zwei verschieden dicken J 
Streufolien gemessen. Die gemessene Dickenabhangigkeit ist in Uber- |} 
einstimmung mit der theoretischen (Fortfithrung und Erweiterung von"). 

a2) Die Ce-Streufolien oxydierten beim Herstellen und Einsetzen zu J 
CeO,. Die Streuung am Sauerstoff wurde nach® berechnet. Die Kor- fj 
rektion betragt 3%. Nach der Messung wurde festgestellt, daB die Ce- 
Schichten, vermutlich bei der Oxydation, wellig geworden waren. Die 
Extrapolation auf Schichtdicke null erfolgte deshalb nur experimentell, 
weil die wahre Schichtdicke unbekannt war. 

Folgende Korrektionen sind bei der Auswertung fiir das Produkt 
P.S, nicht nétig, dagegen fiir S,. b1) Die Depolarisation im Pra- 
parat, b2) die unvollstandige Spinumlenkung, b3) die Riickstreuung aus 
dem ElektronenauslaufgefaB. Letzteres gilt nicht exakt, da die ver- 
schiedene Winkel- und Energieabhangigkeit der Streuer beriicksichtigt 
werden miiBte. Da die Korrektion nur 2,8% betragt, sind diese Fein- 
heiten ohne Bedeutung. Die verschiedene Auffacherung des durchgehen- 
den Biindels durch Vielfachstreuung ist ohne EinfluB auf die Riickstreu- 
ung, da diese Elektronen aus geometrischen Griinden nicht in die Zahler 
gelangen kénnen. 

Herstellung der Streufolien: Als Trager fiir die Streuschichten dienen 
Astralon-Folien* von 30 bis 60 ug/cm?. Man gewinnt sie durch Lésen 
von wenig Astralon in Athylidenchlorid und Spreiten der Lésung auf ff 
einer Wasseroberflache. Nach Verdunsten des Lésungsmittels kann die 
Folie auf einem Metallrahmen von 60mm @ aus dem Wasser gehoben 
und gespannt werden. Zum Bedampfen wird die mechanisch sehr feste 
Folie mit Glyzerin auf eine Glasplatte zur Warmeableitung geklebt. Die |} 
richtige Glyzerinmenge ist wesentlich fiir das Zustandekommen einwand- 
freier Folien. Zu wenig Glyzerin ergibt wellige, zu viel ergibt rissige 
Aufdampfschichten. Aufgedampft wurde eine kreisférmige Schicht von 
40mm % (und ein Steg zur Erdung) bei etwa 10-4 Torr. Nach dem Be- 
dampfen werden die Folien in Wasser von der Glasplatte gelést und 
getrocknet. Man erhalt homogene und spiegelglatte Schichten. Thr 
Gewicht wurde mit einer Analysenwaage bestimmt. 


* In friiheren Arbeiten wurde. irrtiimlich Plexiglas als Folientrager angegeben. 
10 WEGENER, H.: Z. Physik 151, 252 (1958). 
U BIENLEIN, H.: Erlanger Diss. 1958. 
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Die Messungen wurden mit Elektronen von 120 keV (B =0,58), 
155 keV (6 =0,64) und 209 keV (8 =0,70) durchgefiihrt (AE yj,/Exin =4%, 


Tabelle 


P=0,58, Exin= 120 keV 


Z 79 | 58 47 | 29 
PS 0,174 +.0,003 | 0,103+0,005 | 0,062 +0,004 | 0,042 £0,002 
Sz/Sau 1 0,592 + 0,035 | 0,349+ 0,028 | 0,244+ 0,012 
Pett 0,515 0,515 0,529 0,515 
BS <p 0,338+0,010 | 0,200+0,012 | 0,118+0,016 | 0,0825 + 0,004 
ee 0,404 + 0,012 is 0,183 + 0,006 : 
— Stheor 0,419 (Z = 80) | 0,192 (Z = 48) | 

B = 0,64, Exin = 155keV 
Ze. 79 58 47 29 
PS 0,228 -£ 0,005 | 0,144+40,005 | 0,117-£0,003 | 0,059 + 0,002 
S7/SAu 1 0,631 + 0,030 | 0,512-+0,015 | 0,216+0,009 
Lets 0,585 0,585 0,585 0,585 
= Gea 0,390 + 0,008 | 0,246+0,014 | 0,199+0,006 | 0,101 + 0,003 
— Stheor 0,413 + 0,012 0,190 + 0,006 
— Stheor 0,429 (Z = 80) 0,200 (Z = 48) 

B= 0), 70), [in BOS Ny 
IZ... 79 58 Cell 29 
eS. . 0,272 + 0,005 | 0,158+0,005 | 0,122+0,003 | 0,061 + 0,003 
Sz7/Sau 1 0,580 + 0,030 0,450 + 0,015 0,225 £0,015 
aa 0,646 0,646 0,646 0,646 
» See 0,421 £0,008 | 0,244-+0,016 | 0,190 + 0,006 | 0,094 + 0,006 
= Siinapee 0,421 + 0,012 oe | 0,197 + 0,006 
Jae 0,436 (Z = 80) | 0,208 (Z = 48) 


AB/B =1%). Wie schon erwahnt, wurde unter einem festen Streuwinkel 


von 120° gemessen. 


fatl, pg CU) a7 AR pace und ~,Au. 
Die Tabelle zeigt die MeBergebnisse. 
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Folgende Streusubstanzen wurden verwendet: 
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Zur Auswertung: In P'S sind nur die in §2 unter a) genannten Kor- | | 
rektionen enthalten. S,/S,, ist der Quotient der experimentellen | 
Werte PS. Diese bendtigen keine Kenntnis iber P. Man kann anneh- J} 


men, daB der Polarisationsgrad P der Co-60-Elektronen —v/c betragt }} 


(erlaubter G7-Ubergang). Dann 1aBt sich Sexp aus PS durch Division ff 
durch P., gewinnen. Der Wert }} 
von S.x») wird verglichen mit i 
Stheor: Dieser Wert wurde aus ff 
den vonSHERMAN® berechneten | 
Werten durch ein gewogenes | 
Mittel iiber die im Experiment 
zugelassenen Raumwinkel ge- } 
wonnen, wobei auf die richtige J} 
Ordnungszahl des Streuers > 


-S/z) 
fur B= 120° 


O4 


E kin =209 keV 
Sherman 


43 Eun =120 ke 


G2 die tatsachlich von SHERMAN 
tabellierten Werte an, jedoch 
fiir den richtigen v/c-Wert 
interpoliert. — Die theoreti- 
schen Werte wurden nur fir 
Au und Ag angegeben, da 
nur hier eine sinnvolle Inter- 
polation méglich ist. In Fig. 2 
wurden die Resultate fiir zwei 
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0 We - BP 3G 4050 60 70 


80 Z 


interpoliert wurde. Stneoy gibt ff 


Fig. 2. Die Mott-Streuasymmetriefunktion S in Abhangig- 
keit von der Ordnungszahl Z des Streuers. Die theoretischen 
Werte sind SHERMANN ® entnommen, fiir unsere Geometrie 
gemittelt und auf Z = 79 bzw. 47 extrapoliert Fur 200 keV 
Elektronenenergie stimmen die experimentellen Werte 
mit den theoretischen tiberein, fiir 120 keV liegen die 
experimentellen niedriger. Man kann schlieBen, daB bei 
200 keV ein Einflu8 der Abschirmung nicht mehr bemerk- 
bar ist, wahrend er bei 120 keV etwa 15% betragt. Die 
MeBwerte bei 120 keV sind mit ,,V‘‘ gekennzeichnet 


Energien dargestellt. Einge- 
tragen ist Sj... sowie S.,. 
als Funktion der Ordnungs- 
zahl Z. Bei der Fehlerangabe 
von Sj... (in der Tabelle) 
wurde eine Unsicherheit der 


Sherman-Rechnung von 1% 


angenommen. Der Rest sind 
mogliche Fehler durch Interpolation. Bei Sus ist nur der statistische |f 
Fehler (um 3%) angegeben. Ein systematischer Fehler der Korrektion 
kann 2% betragen ®. 

Fig. 3 zeigt alle uns bekannten Werte (theor und exp) fiir S in 
Abhangigkeit von der Elektronenenergie fiir #—=120°, Z =79 oder 80. 
Dabei ist an unseren MeBwerten die Korrektion fiir endliche Raumwinkel 
angebracht worden. Die Sherman-Werte sind die von diesem tabellierten. 

Man erkennt, daB fiir eine Elektronenenergie von 200 keV die ge- | 
messenen Werte mit den von SHERMAN berechneten innerhalb der } 
Fehlergrenzen tibereinstimmen. Bei kleineren Energien liegen die ge- ] 
messenen Werte tiefer. Das laBt darauf schlieBen, daB bei Energien 
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groBer 200 keV die Hiillenabschirmung keine Rolle spielt, wahrend ihr 
EinfluB bei kleineren Energien bemerkbar wird. 

Die gemessenen Ag-Werte sind in Ubereinstimmung mit friiheren 
Messungen der Arbeitsgruppe?®. 

Die numerischen Rechnungen mit Beriicksichtigung der Abschirmung 
konnten friiher leider nicht mit der erforderlichen Genauigkeit durch- 
gefithrt werden, so daB ein Vergleich nicht sinnvoll erscheint. Interes- 
santerweise stimmt der relative Einflu8 der Abschirmung nach Mour und 


GS “S(Exin) 
tir ae = 120° 


fi oBW 
Z = 7900er 80 CMT ahve 


G25 


100 200 S00 keV 
Flektronen-Energle 


Fig. 3. Die Mott-Streuasymmetriefunktion S in Abhangigkeit von der Elektronenenergie. S Rechnungen 

von SHERMAN ohne Beriicksichtigung der Abschirmung, BW Rechnungen von BARTLETT und WATSON ohne 

Beriicksichtigung der Abschirmung, BWe Rechnungen von BartLetT und WELTON mit Beriicksichtigung 

der Abschirmung, MT Rechnungen von Mour und Tassie ohne bzw. mit Beriicksichtigung der Abschirmung, 
Ryu Experiment von Ryu, V Experiment der Verfasser 


TAssIE § mit der relativen Abweichung des Sherman-Wertes vom MeBwert 
iiberein. Es sind jetzt weitere theoretische Rechnungen abzuwarten. 

Der experimentelle Wert von Ryu? (aus Doppelstreuung) liegt 
gegentiber unseren Messungen etwas zu tief. Dies kann _herriihren 
von der von ihm nur ungeniigend beriicksichtigten Riickstreuung von 
den GefaBwanden (Korrektion b3, §2). Seine Messungen tiber die Winkel- 
abhangigkeit der Streuasymmetrie S bestatigen diese Vermutung. Dies 
gilt iibrigens auch fiir die Messungen von Petrus* (der mit anderen 
Streuwinkeln arbeitet als wir). Andere Messungen (Doppelstreuung 
unpolarisierter Elektronen und Einfachstreuung polarisierter Elektronen 
des f-Zerfalls) bei # =120° sind uns nicht bekannt. 


Wir danken Herrn Prof. Dr. R. FLEISCHMANN fiir sein forderndes Interesse. 


Die Deutsche Forschungsgemeinschaft und das Deutsche Wissenschaftliche 
Komitee der Research Corporation, New York, stellten Gerate zur Verfiigung. 
Das Praparat fertigte die Firma Buchler, Braunschweig. 


ee BIENLEIN, H., R. FlEIscHMANN u. H. WEGENER: Z. Physik 150, 80 (1958). 
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Anhang. Schichtdickenkorrektion 


Nach 1° betragt der Einflu®B der Kleinwinkel- und Zweifachstreuung auf die 1) 
Sherman-Funktion: | 
Os 

ce = (vy "h+ v2: f):d-Q. 

Im Falle Gold Z=79 wurden in? fiir h und f Formeln, fiir », und y», Tabellen i 
angegeben. Fiir beliebiges Z, Atomgewicht A, Geschwindigkeit # = v/c und Schicht- — 
dicke d- g findet man wie in 1°: 


2 
b= in {t13- tot $2 zt. 44. p-2-d-o}, 


1 Cina (Zl) eee } 
= 1,5 — —1n,2,1 :- -d 
ee ye wae 
cm? Z(Z+1) 1— ff? 3 
= 5 . -d ; 
03: [ad —— 


Zur Berechnung von », dient: 


ZZ te oe 
Ao Veet 


v1 = 0,602- 


Die in!°, Formel (10) angegebene GréBe b enthalt neben dem Streuwinkel #s die 
aus der Sherman-Funktion S gebildete GréBe T(cos #) = S(#)/sin #. 

Die Berechnung von y, erfolgt nach (28) in!®. Die dazu nétigen Wirkungsquer- | 
schnitte A(0) =do, (90°)/dQ und A (sin &s) = doy (Fs — 90°)/dQ sind ebenso wie 
S(%) nur fiir einige Ordnungszahlen tabelliert. Da aber 


ZR 

do,/dQ » sar do, (3, Z = 80)/dQ- g, (Z, 9), 
Jb, 

S(0,Z) oe S(8, Z = 80) - g,(Z, 8) 

mit g, und g, langsam veranderlich mit Z und #, 1aBt sich bequem auf nicht tabel- 

lierte Ordnungszahlen interpolieren. 
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Aus dem Max-Planck-Institut fiir Kernphysik, Heidelberg 


Polarisations-Korrelations-Messungen am Na” 
Von 
Tu. MAYER-KucCKUK und R. NIERHAUS 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 27. Dezember 1958) 
An arrangement for the measurement of angular correlations between f-particles 
and circular polarized y-radiation is described and a result on Na?4 is given. A corre- 


lation coefficient A =(+0,12-+0,03) was obtained, which indicates a ratio of 
Gamow-Teller to Fermi matrix element M¢/M - > 10. 


1. Einleitung 

Die y-Strahlung, die auf einen radioaktiven B-Ubergang folgt, ist im 
allgemeinen zirkular polarisiert, sobald der Winkel 3 zwischen f-Teilchen 
und y-Quant festgelegt ist. Fiir erlaubte B-Ubergange ist der Polarisa- 
tionsgrad der y-Strahlung* P,=A - (u/c) - cos 9! (v Elektronengeschwin- 
digkeit, c Lichtgeschwindigkeit). Der Asymmetriekoeffizient A hangt 
nicht von v und # ab, wohl aber von der Spinfolge des B-y-Ubergangs, 
von der Multipolaritat der y-Strahlung, von den Kopplungskonstanten 
des 6-Zerfalls und vom Verhaltnis der Kernmatrixelemente M, und Mg. 
Uber dieses Verhaltnis und tiber die Spinfolge lassen sich durch eine 
Bestimmung von A Aussagen gewinnen. Man beobachtet hierzu den 
Polarisationsgrad P, der y-Quanten, die in Koinzidenz mit f-Teilchen 
unter einem geeigneten Winkel ? ausgesandt werden. Zur Messung von 
P, laBt sich die Tatsache benutzen, daB der Wirkungsquerschnitt fiir 
Compton-Streuung an polarisierten Elektronen von der Zirkularpola- 
risation der y-Quanten abhangt. Die Theorie dieses Analysierprinzips 
ist von H.A. ToLHOEK? zusammenfassend dargestellt worden; die prak- 
tische Anwendung diskutierte H. ScHoprpeR®. Als Streukérper dient 
magnetisiertes Eisen. Aus der Differenz der Koinzidenzzahlraten, die 
bei entgegengesetzten Magnetisierungsrichtungen gemessen werden, laBt 
sich die Polarisation der y-Strahlung berechnen. Solche Messungen sind 
bereits mehrfach ausgefithrt worden? *. 


ts Bf, soll positiv sein, wenn die y-Strahlung rechtszirkular polarisiert ist, d.h. 
wenn die Spins der Quanten vorzugsweise in Fortpflanzungsrichtung zeigen. 

1 ALDER, K., B. STECH u. A. WINTHER: Phys. Rev. 107, 728 (1957). 

2 TOoLHOEK, H.A.: Rev. Mod. Phys. 28, 277 (1956). 

3 ScHOPPER, H.: Nucl. Instrum. 3, 158 (1958). 

4 Boeum, F.u. A.H.WapstrRa: Phys. Rev. 106, 1364 (1957) ; 107, 1202, 1462 (1957). 

5 Boerum, F.: Phys. Rev. 109, 1018 (1958). 

6 Boerum, F.: Z. Physik 152, 384 (1958). 

?7 AppgeL, H., u. H. Scuopper: Z. Physik 149, 103 (1957). 

8 ScHoPPER, H.: Phil. Mag. 2, 710 (1957). 

9 BoeuM, F., u. A.H. Wapstra: Phys. Rev. 109, 456 (1957). 
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Im folgenden wird zundchst eine Anordnung nach diesem Prinzip| 
beschrieben. Sodann wird tiber Polarisations-Korrelations- Messungen_ 
am Na24 berichtet. Uber den Asymmetriekoeffizienten dieses Isotops |} 
liegen einander widersprechende Angaben vor. H. SCHOPPER® fand| 
einen negativen Wert von (—0,07-+0,05); F. BoEHM und A.H. Wap-| 
sTRA® dagegen erhielten einen positiven Koeffizienten von (+ 0,07 ++ 0,04). 


y 
} 
| 
} 
} 


2. Anordnung 


Die Anordnung ist in Fig. 1 skizziert. Die vom Praparat ausgehenden /-Teil- 
chen werden durch einen Anthrazen-Kristall nachgewiesen. Seine Dicke wird 
jeweils entsprechend der Reichweite der f-Teilchen gewahlt, um den beim Vorliegen J 
einer y-Kaskade entstehenden Untergrund an y-y-Koinzidenzen klein zu halten. | 


ao eo 


Milt. 


penn + (A seo 


70cm 


Fig. 1. Skizze der Anordnung. M Streumagnet, Pb Bleiabsorber, L Lichtleiter aus Plexiglas, S Streufeld- 
abschirmungen aus y-Metall und Eisen, A Anthrazenkristall. Die Quellenfolie Q wird von Nylonfaden 


gehalten. T ist ein Bleiabsorber, der zur Herabsetzung der 6-Riickstreuung mit Trolitul tberzogen ist |) | 


Die geometrische Nachweiswahrscheinlichkeit des /-Zahlers betragt 5,4%, die 
Halbwertbreite der Cs!8?-Konversionslinie im /-Zahler 12%. Die y-Strahlung wird 
nach der Streuung im magnetisierten Eisenrohr des Polarisations-Analysators durch 
einen NaJ-Kristall nachgewiesen. Der hier verwendete Magnet ist uns in dankens- 
werter Weise von Professor F. BoEHM zur Verfiigung gestellt und bereits friiher 
beschrieben worden®. Die Szintillationen der beiden Kristalle werden tiber Plexi- 
glashchtleiter magnetisch abgeschirmten E. M. I. 9514-Vervielfachern zugeleitet. 


Die 13stufigen Vervielfacher haben Spannungsteiler aus Drahtwiderstanden, 
durch die ein Querstrom von je 8 mA flieBt. An den Anoden treten negative Im- 
pulse von maximal 150 V auf, die auf das Gitter je eines kathodenstromstabilisier- 
ten Limiters!° mit der Pentode E 180 F gehen. Die Limiter sind bei — 2,4 V aus- 
gesteuert und mit der schnellen Koinzidenzstufe einer Koinzidenz-Anordnung nach 
BELL, GRAHAM und PEetcH! verbunden. Die Koinzidenz-Auflésezeit der schnellen 
Stufe wird durch ein Reflexionskabel definiert, das die Impulslange auf 2 - 1078 sec 
beschrankt. Von der sechsten Dynode jedes Vervielfachers werden iiber Kathoden- 
folger energieproportionale Impulse auf Linearverstarker und Diskriminatoren 
(Atomic Model 218) gefiihrt. Die Diskriminator-Ausgangsimpulse gehen zusammen 
mit den Impulsen aus der schnellen Koinzidenzstufe auf die langsame Koinzidenz- 
stufe. Registrierung und Umpolung erfolgen vollautomatisch; sie werden durch 
einen Zeitgeber mit einem Quarzoszillator gesteuert. Die eingestellte MeBzeit war 
fiir die Messungen am Co®) und am Na*4 559,24 sec. Wahrend der Umpolpause ff 
(25 sec) werden die 3fach-Koinzidenzzahlrate und die Zahlrate der analysierten 
f- und y-Impulse gedruckt. 


10 Lewis, I.A.D., u. F.H. Wetts: Millimicrosecond Pulse Techniques. London 
1954. 


4 BELL, R.E., R.L. Granam u. H.E. Percu: Canad. J. Phys. 30, 35 (1952). 
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3. Kontrollmessungen 


Auf Anderungen der Nachweiswahrscheinlichkeiten im fb- und y-Zahler, die 
, beispielsweise durch kleine Schwankungen der Verstarkung im Verlauf einer lan- 
- geren Messung auftreten, kann exakt korrigiert werden, sofern nur der Koinzidenz- 
wirkungsgrad konstant bleibt. Es ware denkbar, da® er z. B. tiber einen Laufzeit- 
_effekt im Vervielfacher durch das Streufeld des Magneten beeinfluBt wird. Deshalb 
‘wurde ein Kontrollversuch mit Co® unternommen, bei dem der Absorptionskonus 
aus dem Streumagneten entfernt und der Magnet auf der Innenwand mit Blei aus- 
gekleidet war, so daf% keine nennenswerte Streuung am Eisen auftrat. Die relative 
Zahlratenanderung beim Umpolen betrug unter diesen Umstinden 


2 (N+— N7-) 


(N¥-EN-) =(1+4)-10%. 

Schwankungen des Koinzidenzwirkungsgrads im Verlauf einer langeren Mes- 
sung waren bei den vorliegenden Koinzidenzauflosezeiten tg und tz sehr klein. 
Eine willkiirliche VerstarkungsvergréBerung von 10% zog nur eine Anderung des 
| Koinzidenzwirkungsgrads von weniger als 0,5°4 nach sich. 

Die maximalen Impulshéhenschwankungen betrugen im Verlauf einer Messung 
' von etwa 24 Std Dauer bei einem Co®-Praparat 1,7%. Beim Umpolen des Magneten 

anderte sich die Impulshohe im f-Zahler um 6: 10~> und im y-Zahler um (1,6 +8) - 107° 
Die Werte sind abgeleitet aus den Zahlratenanderungen bei Messungen mit Co®- 
Quellen: 4,6-10-° (f-Zahler) und (1,4+ 7) - 10° (y-Zahler mit starker y-Quelle) 
Die Koinzidenzauflésezeit der schnellen Koinzidenzstufe wurde durch Aufnehmen 
der VerzOgerungskurve bestimmt, die eine Halbwertbreite von 2t5 = 3,9: 10° sec 
hatte, wahrend die Koinzidenzauflésezeit der langsamen Stufe durch Zahlung von 
zufalligen Zweifachkoinzidenzen bestimmt wurde. Fiir jede der drei Kombinationen 
von zwei Eingangen war die Aufldsezeit-t, =6-10-7sec. Um den maximalen 
Koinzidenzwirkungsgrad zu erhalten, muBten die Impulse des f-Zahlers vor der 
schnellen Koinzidenzstufe um 2-10 *sec gegentiber den y-Impulsen verzégert 
werden. Der Koinzidenzwirkungsgrad betrug dann 90% ; er wurde durch sukzessive 
Verlangerung der Koinzidenzauflésezeiten bestimmt. 


4. Vergleichsmessungen am Co® 


Aus der beim Umpolen beobachteten prozentualen Anderung der 
Koinzidenzzahlrate S,=200(Nj — N,)/(Ne +N,) ergibt sich der Grad 
der Zirkularpolarisation der y-Strahlung P, durch P,=S,/e, wo die 
GréBe ¢ die Wirksamkeit des Analysators beschreibt und sich aus der 
Geometrie der Anordnung, den Wirkungsquerschnitten fiir Compton- 
Streuung an polarisierten Elektronen und der Magnetisierung des Streu- 
rohrs berechnen lat. Fiir den von uns benutzten Magneten wurde von 
K. AtpER® die Formel ¢ = 2,9k (4-+0,13%)/(1+0,3602 +0,0947) ab- 
geleitet. k ist die Energie der einfallenden y-Strahlung in Einheiten 
von mc?. Diese Formel gibt die Variation von e« mit der Energie 
in einem nicht zu groBen Energie-Intervall genauer wieder als die abso- 
lute GréBe von ¢. Deshalb wurde fiir die Messungen am Na*™ nur die 
Formel ¢ =const k(1+0,13%)/(1+0,36% +0,09%2) benutzt und die 
GréBe der Konstanten durch eine Eichmessung am Co®? bestimmt. Als 
Asymmetrie-Koeffizient fiir den reinen Gamow-Teller-Ubergang Co*? 
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wurde der theoretische Wert A = — 0,33 (Spinfolge 5—4—2—0O) ange-] 
nommen. Er ist durch mehrfache Messungen gut bestatigt worden’? 4. |} 
Als Quelle fiir die Co®-Messungen diente ein Praparat von etwa_ 

30 uC Starke auf einer Glimmerunterlage von 0,5 mg/cm?. Das mittlere'} 
v/c der im f-Zahler registrierten Elektronen betrug 0,64. Es wurden i ins-| 

gesamt 7 - 10° Koinzidenzen gezahlt. i 


Der Nachweis von y- Quanten im /-Zahler fiihrt bei Quellen mit einer y-Kaskade | | 
zu einer VergréBerung der Koinzidenzzahlrate durch y-y-Koinzidenzen. Zur Ab-} | 
schatzung dieses Beitrags wurden Koinzidenzmessungen mit einem Beryllium-. 
Absorber vor dem f-Zahler gemacht. | 

y-Strahlung, die den Absorptionskonus im Innern des Streurohrs durchdrang, jf} 
war so intensitatsarm, da®B sich eine Korrektur darauf ertibrigte. 

Die Zahl der zufalligen Koinzidenzen ergab sich aus folgender Erwagung. Vor-| 
aussetzung fiir das Auftreten einer Koinzidenz in der langsamen Dreifachstufe ist }} 
das Eintreffen eines Impulses von der schnellen Koinzidenzstufe. Dieser kann mit! 
einem Impuls aus dem f-Diskriminator systematisch und mit einem y-Impuls ff 
innerhalb der langsamen Koinzidenzauflosezeit t, zufallig koinzidieren und um- 
gekehrt. Da der Koinzidenzwirkungsgrad kleiner als 1 ist, k6nnen ferner f- mit 
y-Impulsen systematisch und innerhalb tz; mit Impulsen der schnellen Stufe zu- 
fallig koinzidieren. SchlieBlich kénnen alle drei Impulse innerhalb der Koinzidenz-' 
auflosezeit zufallig eintreffen. 


Aus diesen vier Prozessen resultiert als Naherung fiir die Zahlrate K, der zu- 
falligen Koinzidenzen 


Ky = 24 {(tyg — 2Ty Mp Mg) Ny + F (Mpy — 2Ty My, Ny) MB + 
+ £ (gy — 2% ng ny) ng} + 3TF ny Ng Ny. 


ng, n, und nz sind die B- und y-Einzelzahlraten, bzw. die Zahlrate der schnellen 
Koinzidenzen. nj; ist die Zahlrate von langsamen Zweifach-Koinzidenzen zwischen 
schnellen Koinzidenzen und Impulsen aus dem f-Diskriminator. Sie wurde experi- 
mentell bestimmt. Entsprechendes gilt fiir Npy und ng. Die Faktoren 3/4 rihren 
von der Annahme her, da bei systematischen langsamen Zweifach-Koinziden- 
zen zwischen schnellen Koinzidenzimpulsen und y-Impulsen, bzw. zwischen f- und 
y-Impulsen die mittlere Uberdeckungszeit t,/2 ist. Bei systematischen langsamen 
Zweifachkoinzidenzen zwischen schnellen Koinzidenzimpulsen und f-Impulsen 
wird dagegen als mittlere Uberdeckungszeit tz, angenommen. Die so ermittelte 
Korrektur der Koinzidenzzahlrate betrug beim’ Co®? 4%. 


Als relative Zahlratenanderung beim Umpolen ergab sich schlieBlich 


Ye) — (— 69,4 48,0) - 10-4 


5. Messungen am Na” 


Wahrend beim Co® die Energien der y-Linien so wenig verschieden } 
sind, daB mit dem é« fiir die mittlere y-Energie gerechnet werden kann, 
legen beim Na** die zwei y-Linien weiter auseinander (1,36 und 2,75 MeV). 


™ Siehe Ref. 6, sowie H. APPEL u. H. Scuopper: Phys. Rev. 109, 2211 (1958). | | 
13 LunpBy, A., A.P. Patro u. J.B. Stroot: Nuovo Cim. 6, 745 (1957). 
M4 DEBRUNNER, P., u. W. Kunpic: Helv. phys. Acta 30, 261 (1957). 
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» Die Wirksamkeit des Polarisations-Analysators fiir dieses Gemisch ist 
E= (81° & +82 - &)/(8:+¢.), wo e, und e, die Wirksamkeiten bei 1,36 
} und 2,75 MeV, g, und g, die Transmissionen bei 1,36 und 2,75 MeV be- 
» zeichnen. Fiir das Verhaltnis der Transmissionen wurde der experimen- 
» tell bestimmte Wert g,/g,=1,82 genommen. 


Das Mittel tiber cos ? hangt nicht nur von der Geometrie des f-Zah- 

_ lers und der des Polarisations-Analysators, sondern auch von der Energie 

der y-Strahlung ab. Der Einflu8 der y-Energie ist jedoch gering und 
blieb bei dieser Untersuchung unberiicksichtigt. 


Die Na?4-Quellen wurden durch Bestrahlen von NaCl mit Deuteronen 
im Heidelberger Zyklotron hergestellt. Homogene NaCl-Schichten von 
3 bis 4mm Durchmesser und 1 mg/cm? Flachendichte wurden auf Alu- 
miniumfolie aufgedampft und jeweils etwa 1 Std mit 5 MeV-Deuteronen 
bestrahlt. Nach Abklingen der Aktivitat des gleichzeitig entstandenen 
Cl°§ betrug die Quellenstarke zu Beginn der Messungen zwischen 30 und 
50uC. Im f-Zahler wurde bei 370 keV, im y-Zahler bei 150 keV dis- 
kriminiert. Das mittlere v/c der Elektronen war 0,88. Es wurde zunachst 
auf den Abfall korrigiert, dann, wie in Abschnitt 4 beschrieben, auf die 
Anderungen der Nachweiswahrscheinlichkeiten des B- und des y-Zahlers, 
auf zufallige Koinzidenzen und auf y-y-Koinzidenzen. Die Korrekturen 
auf zufallige Koinzidenzen betrugen maximal 7%. Die y-y-Koinzidenz- 
zahlrate war 7,9% der totalen systematischen Koinzidenzzahlrate. Fiir 
die Bestimmung der relativen Zahlratendanderungen beim Umpolen er- 
iibrigten sich Totzeitkorrekturen und Korrekturen auf die Zahlraten- 
abhangigkeit der Verstarker und Diskriminatoren. Ebenso konnte von 
einer Korrektur auf die Vervielfachungsanderungen durch die Abnahme 
der Zahlraten wahrend des Abfalls der Praparate verzichtet werden, zu- 
mal sich die Spannungsteilerstr6me nur um maximal 0,03% dnderten. 


6. Ergebnis und Diskussion 


Als Mittel aus 10 Messungen der beschriebenen Art iiber jeweils 
etwa zwei Halbwertzeiten ergab sich fiir Na*4 eine relative Zahlraten- 
anderung von (+32,8-+6,8)- 10%. Aus dem Vergleich mit Co® folgt 
dann als Asymmetriekoeffizient fiir Na?4 A =(-+0,12+0,03). Ange- 
geben ist der aus Messung und Vergleichsmessung resultierende mittlere 
statistische Fehler. Innerhalb dieses Fehlers stimmt unser Wert mit dem 
von F. BornM und A.H. WapstrA® gefundenen iiberein. 

Bei einer Spinfolge 4*—4*—2*—0*, wie sie beim Zerfall von Na®* vor- 
liegt15, ergeben die Formeln von ALDER, STECH und WINTHER? fiir den 
Asymmetriekoeffizienten A = (0,0834 x? + 0,745 B - x)/(1 +%”), wobei x 


15 Siehe P.M. EnpT u. C.M. Braams: Rev. Mod. Phys. 29, 683 (1957). 
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und B bei reellen Kopplungskonstanten!$ und (V— A) Wechselwirkung!” 18 


die Bedeutung haben x =(|C4|/|Cy|) -(M¢/My) und B=+1. M,/Me ff 
ist das Verhadltnis von Gamow-Teller- zu Fermi-Matrixelement. Mit. 


|C4|/|Cy| =1,2 folgt dann aus dem gemessenen Koeffizienten 10< Mg 
M,<100. Da hierbei nur der statistische Fehler des Ergebnisses be- 


riicksichtigt ist, kann ein reiner Gamow-Teller-Ubergang jedoch nicht | 
ausgeschlossen werden. In diesem Fall ware A =0,083 zu erwarten. J 


Ein betrachtlicher Fermi-Anteil ist unwahrscheinlich, da es sich um einen 
Ubergang mit Isotopenspin-Anderung handelt. 
Wir danken Herrn Professor F. Boerum fiir viele hilfreiche Beratungen, 


Herrn Dr. U. Scumipt-Ronr fiir Bestrahlungen am Zyklotron und Herrn Professor 
B. Stecu fiir lehrreiche Diskussionen. Herrn Professor W. GENTNER danken wir 


fiir sein Interesse an dieser Arbeit. Apparate der Deutschen Forschungsgemeinschaft | | 


wurden benutzt. 


16 Burey, M.T., V. E. Kroun, T. B. Novey, G.R. RineGo u. V.L. TELEGpDr: 
Phys. Rev. Lett. 1, 324 (1958). 

17 Burey, M.T., V.E. Kron, 1.B. Novey, G.R. Rinco wv. V.L. TELEGDI: 
Phys. Rev. 110, 1214 (1958). 

18 LAUTERJUNG, K.H., B. ScHIMMER u. H. Mater-Lerpnitz: Z. Physik 150, 
657 (1958) und post-deadline paper presented at the Ithaca meeting of the Amer. 
Phys.) Soc 1OSo- 
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Ein rontgenographischer Beweis 
fiir die ,,Punktstruktur“ der Elektronen* 
Von 
R. HOSEMANN 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 10. November 1958) 


Es wird an Hand von Messungen der Compton-Streuung durch Woo (1926, 1927) 
und der neuerdings von ViERVOLL und OcriM (1949) berechneten Atomfaktoren 
bewiesen, daB die auf WENTZEL (1927) zuriickgehende quantenmechanische Deutung 
der R6ntgeninterferenzen bei Atomen hdherer Ordnungszahl (Z >10) versagt. Eine 
allgemeingiiltigere Struktur- und Interferenztheorie wird mitgeteilt, die die quan- 
tenmechanische, auf WENTZEL (1927) zuriickgehende und die klassische, auf 
RAMAN (1928) und Compton (1930) zurtickgehende als Sonderfalle mit enthalt. 
Als erstes Ergebnis wird gefunden, daB jedes Elektron eine Ladungswolke darstellt, 
deren Durchmesser die Compton-Wellenlange nicht tibertreffen kann, also héchstens 
0,024 A groB ist. 


I. Die experimentellen Tatsachen 

Fig. 1 zeigt die von verschiedenen Autoren gemessene Winkel- 
abhangigkeit der gesamten an Argongas gestreuten Réntgen- bzw. 
Elektronenstrahlung, umgerechnet auf S. Diese GréBe ist folgender- 
maBen definiert: 

Ist {2 der Thomson-Faktor, /; der Polarisationsfaktor, /? der Atom- 
faktor, J, die Primarintensitat, 7 der Abstand zwischen streuendem 
Praparat und Detektor, N die Zahl der Gasatome und Z ihre Ordnungs- 
zahl, so gilt fiir die gesamte, im Detektor registrierte Streuintensitat J 
(Fluoreszenzstrahlung ausgenommen) bekanntlich nach DEBYE (1915) 
und EHRENFEST (1915) 


Se se) (1) 
mit 
S(b) =P ()/Z + S2(0). (2) 


Ist sy ein Einheitsvektor in Richtung der Primarstrahlung und s ein 
solcher in Richtung der gestreuten Strahlung und ist A bzw. A’ die 


* Der Begriff ,,Punktstruktur‘‘, eingehend in der , Beugungsmikroskopie™* von 
HosEeMANN-Bonart (1956) behandelt, besagt nur, daB die Elektronendurchmesser 
klein sind gegeniiber dem durch den reziproken Radius der Ewaldschen Aus- 
breitungskugel gegebenen Auflésungsvermégen, das bei den ublicher Weise benutz- 
ten Roéntgenstrahlen in der Nahe von 0,1 A liegt. Er besagt also keinesfalls, daB 
sie etwa Thomsonsche ideale Punkte oder Diracsche 6-Funktionen sind. 

27 
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Wellenlange der primaren bzw. gestreuten Strahlung, so gilt fiir die} 
Variable } in (1) und (2) | 
hoe muse as (3)| 

\ A 

In der rechts stehenden Gleichung ist vereinfachend angenommen, daB}f 
A praktisch gleich ist 4’. Dann ist 20 der Streuwinkel. S, wird in der} 
heutigen Darstellung ,,inkohdrente“ oder ,,verschobene“ oder ,,modi-| | 
fizierte“’ Streustrahlung genannt. Die experimentelle Erfahrung liefert 


76 
6 ° 0 Herzos (Ronigen 1.54 A) 
+ + Wouan (Rontgen 071A) 
4-8 x x Barnett (Rontgen 0.394) 
; © © Barre -Brockway 
tee (Elektronen 0.06 A) 


Q ---- Compton-Antell nach Woo 
SUE ° 

oe 

6 
° 
6 *o 
%S 

4 Sood 


SOS 
© xo XO x. 
SMO OX OC KOXKOx K XO 6 6 6 6 0 6 


Wee 6 (A") 


Fig. 1. Die an Argongas gemessene Intensitatsfunktion S [s. Gl. (1) und (32)]. Der bei |b| = 3,1 A+ stehende 

Pfeil kennzeichnet durch seine Lage den MeBort von Woo (1926) und durch seine Lange den bei Kalium 

gemessenen Anteil « S. mit «=0,85 an spektral verschobener Strahlung. Ein Anteil /2?/Z=0,29 riihrt vom 

mittleren Atomfaktor her, der Rest (1 —a)S3 ist die neuartige unverschobene Thomson-Streuung, die 

rechts von der Mef stelle nichts anderes darstellt als ,,Gasinterferenzen‘‘ am Thomas-Fermi-Elektronen- 

gas der Atomschale. Da sie bis |b} = 7 A+ nicht merklich absinkt, kann der Durchmesser eines Elektrons 
nicht groBer als die Compton-Wellenlange sein [s. Gl. (39)] 


fiir beliebige Streuk6érper, auch Fliissigkeiten und Mosaikkristalle, fiir 
sie folgende Grenzwerte: 


limes; =O: Sg~ii tic 3ASS yeaa. (4) 


u—0 


Der erste Summand rechts in (2) dagegen gilt nur fiir einatomige Gase 
weit unterhalb des kritischen Punktes. Ist wy eine Schrédingersche 
Eigenfunktion und § = f e~?7'” dv, das Symbol {tr die dreidimensio- 
nale Fourier-Transformation (x ein Radiusvektor, der den physikalischen. 
Raum aufspannt, dv, ein Volumelement dieses dreidimensionalen Rau- | 
mes), so liefert eine weitere experimentelle Erfahrung die Relation: | 


f(b) =S (py), (5). 


falls man w mittels der Methode des self consistent field von HARTREE 
(1928) und D. R. Harrree-W. Hartree (1938) in einer Art iterierter. 
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Stérungsrechnung aus der Schrédingerschen Wellengleichung (ScHRO- 
DINGER 1926) unter Benutzung des elektrischen Potentials des Atom- 
kerns berechnet *. 

Bei Elektroneninterferenzen hat man / durch Z—f zu ersetzen, 
erhalt bei Gasinterferenzen also anstatt von (2) 


S=(Z—f IZ 4+ Se, (6) 


wahrend in (1) /2 der Born-Mott-Faktor (BorN 1926 und Morr 1930) 
und /; = 1/sin‘ ? ist. VIERVOLL und OcrRIM (1949) haben (5) bis herauf 
zu u=4,5 A+ berechnet. Dabei zeigt sich, daB die GréBe f?/Z dort 
praktisch gegen 1 vernachlassigbar ist fiir alle Atome unterhalb der 
Ordnungszahl Z = 29: 


FiZSa1 tir wes A (7) 


In der weiter unten gegebenen Tabelle 1 sind die Werte von f und /?/Z 
nach ViErvoLr-OcRim fiir einige Atome an der Stelle w1=3,1 A+ 
wiedergegeben. 


Untersucht man die R6éntgen- und Elektroneninterferenzen an 
Mosaikkristallen, so ist die gesamte heutige experimentelle Erfahrung 
wieder durch (1) und (4) gegeben. Statt (2) hat man aber nach der 
Kristallgittertheorie von LAUE (1914) und einer einfachen Temperatur- 
theorie von DEBYE (1914) und WALLER (1925) zu schreiben**, wobei 
N die Zahl der Atome im Kristall ist: 


DEE Te Ga st See 
S= 72 + i — DY +5;. (8) 


Dabei errechnet sich der Temperaturfaktor D zu 
iD = meres (9) 


wobei M aus der Temperatur des Mosaikkristalls und seiner charakte- 
ristischen Temperatur errechenbar ist. Bei Zimmertemperatur ist D? 
fiir die hier behandelten Atome bei u =3,1 Aa vernachlassigbar klein 
gegen 1. Z1/* ist die Gitterpunktfunktion von Ewatp (1940), die nur 
in den reziproken Gitterpunkten von Null verschiedene Werte hat. Der 
zweite Summand in (8) dagegen stellt eine diffuse Untergrundstreuung, 


* Die von BarTELL und Brockway (1953) gefundenen Differenzen zwischen 
Theorie und Daten der Elektroneninterferenzen sind so geringftigig, daB sie hier 
nicht diskutiert zu werden brauchen. Das gleiche gilt fiir die von HosEMANN- 
ScHOKNECHT (1957) und ScHOKNECHT (1957) im NaCl-Kristall gefundenen Ab- 
weichungen, die auf in den wellenmechanischen Berechnungen noch nicht erfaBten 
Polarisationserscheinungen zwischen benachbarten Ionen beruhen und im Sinn 
einer von Fajans und Joos (1924) gegebenen Erklarung gedeutet werden k6nnen. 

xx Fiir das Folgende geniigt es, allein diese erste einfache Temperaturtheorie 
zu diskutieren. 
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die sog. ,,femperaturstreuung™, auch auBerhalb der Kristallreflexe | 
dar und ist im Gegensatz zu S, nicht in der Wellenlange verschoben. | 


Die Quantenmechanik lehrt, daB S, in (8) dasselbe wie in (6) ist. 


Dies entspricht auch der experimentellen Erfahrung. MiBt man 
nadmlich die Integralintensitat in jedem Kristallreflex, so kann man aus 
ihr D2/2 am Orte des Reflexes errechnen. Dies ist in Fig. 2 am Beispiel 


von Sylvin (KCl) gezeigt. 


Da K+ und Cl dieselbe 


sind ihre Atomfaktoren prak- 
tisch identisch. Die Kurve 
(0.0) stellt die MeB8werte 
D?f?, die Kurve (x x) die 
MeBwerte des durch den 
zweiten und dritten Sum- 
manden in (8) gegebenen 
diffusen Untergrundes dar. 
Addiert man beide zur Kurve 
(2 5), so folgt fiir diese aus 
(8), weil das Integral von Z1/*" 
durch N gegeben ist: 


1 2 
7 LDP +R (1— Dy] + 40) 
eet a ae ey en ee | Getty | 
|b|/2 —= (A) t Sp = P/Z + Sp. 


Fig. 2. Experimenteller Beweis, daB die Streukomponente S, : : R 
fiir Gase [Gl. (6)] und Mosaikkristalle [Gl. (8)] dieselbe ist In Fig. 2 ist auBerdem die 


(nach ComPpTON-ALLISON 1935). @@@ MeBwerte S fiir Argongas S-Kurveaus Fig. 4 durch (eee) 
von WOLLAN (1931). OO O MeBwerte D?/* aus Kristallrefle- 4 
xen von Sylvin (JAMES-BRINDLEY 1928). x x x MeBwerte wiedergegeben. Da nunArgon 


EGistalkelore yon Syivn (Btateer 900). ge cau Ws Se 
der beiden Sylvinkurven liefert praktisch das S von Argon wie K* und Cl hat und (10) 

¢ identisch ist mit (2), so folgt 
aus der Ubereinstimmung der Kurven (eee) und (4 0), daB S, innerhalb 
der MeBfehler nur von der Struktur eines Atoms abhangt, nicht aber 
davon, ob sich die Atome in einem Gas oder in einem Festkérper 
zusammenlagern. 


Stellt man in den gebeugten Strahl einen Kristallanalysator, so 
kann man diese Strahlung spektral zerlegen. KALLMANN und MARK 


(1926) haben Li-Metallpulver mit Cu-K-Strahlung (A=1,54 A) be-| 


strahlt und die Streustrahlung in einem Debye-Scherrer-Ring und links 


und rechts von ihm in dieser Weise analysiert. Sie fanden bei allen | 


drei Messungen eine etwa gleichstarke verschobene Streustrahlung Ses 


wahrend die starke Intensitatszunahme im Reflex nur auf unverschobe- | 


ner Streustrahlung beruhte, also nur durch den ersten Summanden 


Elektronenzahl Z=18 haben, | 


| 
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in (8) hervorgerufen sein konnte. Dies ist ein weiterer Beweis dafiir, 
daB S, nur von den inneren Eigenschaften der Atome abhangt. 

Woo (1926, 1927) hat mit der weit harteren Ag-K-Strahlung (A= 
0,56 A) noch viele andere Metallpulver bei einem Streuwinkel von 
20 =120° untersucht. Es folgt aus (3) fiir den w-Wert dieser Messung 
_° fee Sie 3.1 A4, 

0,56 ¥ 


Stber-Strahler 


Nese 


Fig.3. Spektroskopie von Silber-K-Strahlung, die unter 2:0 = 120° an verschiedenen Metallpulvern gestreut wird 

(nach Woo 1927 und CompTon-ALLISON 1935). P die unverschobene Thomson-Streuung, M die verscho- 

bene Compton-Streuung. Man beachte, daB ihr Anteil mit wachsender Ordnungszahl schnell abnimmt und 
bei &K, dessen Ordnungszahl Z nahe der yon Argon liegt, bereits auf 0,68 abgesunken ist (s. Tabelle 1) 


Hier ist bei Zimmertemperatur also D?< 1, somit entartet (8) in die Gas- 
gleichung (2). Nach Tabelle 1 ist hier /#/Z fiir nicht zu groBe Z klein 
gegen 1, wahrend S, nach (4) praktisch vom Werte 1 ist, also gegen die 
unverschobene Streustrahlung dominieren miiBte. Fig.3 gibt die 
Wooschen MeBergebnisse. Man sieht, daB das von KALLMANN und 
Mark untersuchte Li-Pulver bei diesem u-Wert tatsachlich praktisch 
nur verschobene, durch S, also gegebene Streustrahlung aufweist. 
Aber schon bei K, dessen Ordnungszahl Z =19 nahe bei der von Argon 
(Z =18) liegt, treten schon etwa 30% und bei Cu mit 7=29 etwa 
85% unverschobener Strahlung auf, die nicht allein durch /?/Z gegeben 
sein kénnen. GewiB sagt man rein qualitativ, dies riithre daher, daB in 
Atomen mit hoher Ordnungszahl die meisten Elektronen so stark 
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gebunden seien, daB die hauptsachlich auf den Compton-ProzeB zuriick- ff 
fiihrbare verschobene Streustrahlung nur noch an den wenigen auBeren } 
Schalenelektronen ausgelést werden kénne, vgl. hierzu z.B. RILEy (1955). |f 
Dann bleibt aber die Frage ganz ungeklart, welches die Ursache fiir die | 
bei diesen Atomen so stark auftretende unverschobene Streustrahlung }} 


ist. Jedenfalls vermégen die beiden ersten Summanden von (8) sie ff 


nach den Zahlenwerten /2/Z in Tabelle 1 nicht zu erklaren. Dies soll | 
im folgenden bewiesen werden. 1} 


II. Die Erklarung der Experimente durch die heutige Quantentheorie 


Die oben erwahnte quantenmechanische Stérungsrechnung liefert J 


die Wellenfunktion yw, jedes Schalenelektrons k. Es wird oftmals ge- 1) 
sagt, daB ein Atom der Ordnungszahl Z dann die folgende Elektronen- ff} 


dichteverteilung 9 aufweist: 


; | 
e(x) =py*(x) mit py*(x)= > ve ve (*)- (11) 


R= 
Fiir die durch (5) gegebene Fourier-Transformierte hiervon haben wir 
einige Zahlenwerte in Tabelle 1 zusammengestellt. 

Nach der von WENTZEL (1927) gegebenen quantentheoretischen 


Behandlung gelangt das im Grundzustand yw, befindliche Elektron # |} 


aus irgendeinem Grunde in den angeregten Zustand w,. Dann ergibt 
sich sein Beitrag S, zu der in (1) definierten S-Funktion in einer von 
WENTZEL durchgefiihrten Naherungsrechnung zu 


Sp = [Sve P, (12) 


wobei iiber alle Endzustande / entsprechend der Haufigkeit, mit der 
sie auftreten, zu summieren ist. Ist y, z.B. eine Eigenfunktion eines 
Molekiils, so hefert der entsprechende Summand eine Raman-Streuung, 
ist py, das Wellenfeld eines aus dem Atomverband geschlagenen Compton- 
Elektrons, so liefert der entsprechende Summand eine Compton-Streu- 
ung. Verbleibt das Elektron aber im Grundzustand y,, so liefert der 


oe [Sve ve? 
eine in der Frequenz unverschobene Thomson-Streuung. WENTZEL hat 
den Beweis gefithri, daB die /-Summation iiber das geschlossene System 


der Eigenfunktionen fiir (12) den Wert 1 liefert. Bezeichnen wir die 
Fourier-Transformierte von y, yf mit f,, 


hi =S8 (yr), (13) 

so kann man (12) mit WENTZEL also zerlegen in 
S, = fee + (1 — fie). (14) 
Der erste Term ist nach Auskunft der Wellenmechanik also eine un- 
verschobene, der zweite eine verschobene Streustrahlung. Es wird nun 
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behauptet, letztere sei auf Grund ihrer Frequenzverschiebung in keiner 
Weise interferenzfahig, also ,,inkohdrent’’. Wenn man nun also iiber 
die Z Elektronen eines Atoms zu summieren hat, so sind beim ersten 
Term in (14) die Amplituden, beim zweiten die Intensitaten zu addieren. 
Fihrt man dies durch und dividiert durch Z, hat man damit die S- 
Funktion des Atoms gefunden: 

S= |Z fasllZ + (4 — © lfral 2). (15) 
WALLER (1927) und WaLLEeR-HaARTREE (1929) haben noch bedacht, 
-da8 wegen des Pauli-Verbotes nicht alle Ubergainge von k nach / mog- 
lich sind. Bezeichnen wir die ihnen entsprechenden Gr6Ben mit f;, 
und beachten, da der erste Term in (15) zufolge (11) und (5) identisch 
ist mit dem ersten Term in (2), so folgt fiir die durch S, gegebene ver- 
-schobene Streustrahlung fiir die Atome in Gasen, Fliissigkeiten und 
Festkérpern gleichermaBen: 


gf [4 Dien 2—D Difeitar |: (16) 
k k+l 


Der hier noch zusatzlich auftretende RiickstoBfaktor /2 wurde von 
BREIT (1926) und Dirac (1926) erstmalig berechnet und tragt dem 
Doppler-Effekt Rechnung, der durch das beim QuantenstoB zuriick- 
gestoBene Compton-Elektron entsteht. Er errechnet sich zu 

h=(1 +2)” mit #,=—~- =0,024 A. (17) 

2 Mg C 

Dabei ist /, die Compton-Wellenlange. Morse (1932) hat (15) bis (17) 
auch fiir Elektroneninterferenzen abgeleitet. 

Setzt man in (17) die Werte fiir A und ~ aus den in Fig. 1 wieder- 
gegebenen Interferenzversuchen ein, so sieht man, da8 fiir die Messungen 
von HERz0G (1929), WOLLAN (1931) und BARTELL-BROCKWAY (1953) 
f? am Ende des MeBbereiches jeweils héchstens bis auf 0,9, fiir die Mes- 
sungen von BARRETT (1928) aber auf 0,7 absinkt. Innerhalb der MeB- 
genauigkeit der Autoren, die bei etwa 10% liegen diirfte, befolgt S, 
also die rechte Gleichung in (4). 

Damit ist die aus der quantenmechanischen Theorie folgende 
Gl. (16) fiir groBe w-Werte durchaus experimentell bei Argon bestatigt. 
Denn die von HEISENBERG (1931) und BEWILOGUA (1931) mittels der 
Thomas-Fermischen Naherung berechneten /,,-Werte sind dort gegen- 
iiber 1 vernachlassigbar. Es folgt nach diesen Rechnungen 


S,=f? fir uz3A (18) 
in Ubereinstimmung mit der durch (4) gegebenen experimentellen Er- 
fahrung. Bezeichnen wir daher den S-Anteil an verschobener Strahlung 
mit S,, so folgt aus (14) und (15) theoretisch fiir den Quotienten S,/S 


2 
(57h hese a ae falls u33 es (19) 
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Speziell) fir #=3,4 A findet man fiir diesen Quotienten unter Be- 
nutzung der Werte von VieRvort-Ocrm fiir /?/Z die in der vierten 
Zeile der Tabelle 1 errechneten Werte. Vergleicht man sie aber mit den 
aus Fig. 2 durch Planimetrierung gewonnenen experimentellen Werten 
(S,/S)exp, So stellt man zwar bei kleinem Z befriedigende Ubereinstim- 
mung mit der Theorie fest. Aber schon bei Z = 18 liegen die Differenzen 
auBerhalb der MeBfehler. 


Tabelle1. Der bei u=3,1 A+ quantentheoretisch nach WENTZEL (1927) bevechnete 

Anteil (S,/S)theor a verschobener Strahlung verglichen mit dem von Woo (1928) 

beobachteten Anteil (S,/S)exp; % der Bruchteil an Comptonschen RiickstoBelektronen 
[siehe unten Definitionsgleichung (32) | 


a cee mer wesc | 
pee 20or ae Soins Ane eed 1 | 6 ie | 29 | 36 
f (VIERVOLL-OGRIM) <a 10°3 | 0,58 2,3 5 ox 
FIZ. es ie ess 0,29 | 0,86 1,0* 
ee kc Lt fob ion Cac 
(Cie <1 ee er commtrOrsa 0,68 eeuonil 
PS er ee | 0,90 | 0,85 0,33 ? 


* Dieser Wert ist durch Extrapolation von f/-Werten von JAMES und BRINDLEY 
(1928) errechnet. 


Die durch (1), (2) und (10) gegebene Gesamtintensitat stimmt also 
wie in Fig. 1 mit der Erfahrung iiberein, doch ist der durch (16) ge- 
gebene Anteil an verschobener Strahlung vor allem bei groBem Z und » 
gegeniiber dem Experiment viel zu groB. Die Wentzelsche Rechnung 
vermag also eine bei groBem Z und uw auftretende unverschobene Streu- 
strahlung nicht zu erklaren. 


III. Einige kritische Bemerkungen 

In der Berechnung von WENTZEL (1927) ist vereinfachend ange- 
nommen, die Elektronen im Atom seien quasi ungebunden. Vor allem 
bei héheren Ordnungszahlen sind dadurch vor allem fiir die innerer 
Schalenelektronen die in Tabelle 1 auftretenden Diskrepanzen begreif- 
hicks 

In der Wentzelschen Rechnung ist weiterhin vereinfachend ange- 
nommen, die in der Frequenz verschobenen Streuquanten seien ir 


* Herrn Professor Dr. Lupwic danke ich sehr fiir einige interessante und auf 
schluBreiche Diskussionen. Insbesondere wies er auf die Méglichkeit einer wirklict 
strengen quantenmechanischen Behandlung des ganzen Problems auch fiir Atome 
hoher Ordnungszahl hin, die unter anderem die Bindungsenergie der Elektronen in 
Atomverband mit beriicksichtigt und vielleicht eines Tages quantenmechaniscl 
die GréBe ~ in Tabelle 1 und Gl. (32) zu berechnen gestattet. 


‘ 


| 


i} 
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bezug auf die Primarstrahlung total interferenzunfahig und somit 
addieren sich beim Ubergang von (14) nach (15) die von den einzelnen 
Elektronen emittierten Streuintensitaten. Es ist nicht einzusehen, 
wieso die Wellenlangenverschiebung die Ursache vélliger Inkoharenz 
sein soll. Zeigt doch der Doppler-Effekt an bewegten Spiegeln immer 
noch ein gewisses Ma partieller Koharenz. Die Ansicht wird vielfach 
vertreten, daB durch die Beugung der Quanten an den Materiewellen 
der Compton-Elektronen ein zeitliches MaB der Unordnung in das Ganze 
kommt*. Die Koinzidenzmessungen von BotHE und Mater-Lerp- 
NITZ (1935) haben aber bewiesen, daB zum mindest innerhalb 10~4 sec 
der Emissionsakt von gestreutem Réntgenquant und Compton-Elektron 
zeitlich zusammenfallt. Und die exakte Quantentheorie rechnet sowohl 
bei verschobener wie unverschobener Streustrahlung mit einer beim 
StreuprozeB stattfindenden virtuellen Energietibertragung vom Primar- 
quant auf das Elektron, die von diesem wieder teilweise oder ganz dem 
gestreuten Quant zuriickgegeben wird**. 

Offensichtlich beweist das Experiment, daB die GI. (16) die gesamte 
in eine gewisse Richtung gestreute Intensitat richtig angibt und lediglich 
den Anteil an unverschobener Streustrahlung zu niedrig bemiBt. Bei 
groBen w-Werten oberhalb 3 A~ ist z.B. fiir nicht zu hohe Ordnungszahl 
(Z S30) die gesamte Streustrahlung nach (16) durch /? gegeben, also 
proportional zur Zahl der Elektronen. Es erhebt sich die Frage, wie 
man fiir die unverschobene Komponente eine derartige inkoharente 
Komponente erklaren soll, der doch sicher kein zeitliches Element der 
Unordnung zufallt. Es kann also nur ein raumliches Element der Un- 
ordnung sein und wir miissen vermuten, daB es sich hier um ,,Gasinter- 
ferenzen“’ am Elektronengas handelt. Ware wy y* wirklich die Dichte- 
verteilung im Atom, so gabe es dies Element der Unordnung nicht ***. 
Schon frithzeitig haben RAMAN (1928) und CoMPTON (1930) rein klassisch 
eine unverschobene ,,inkoharente“ Intensitatskomponente der Fluktua- 
tion der Elektronendichten um den Mittelwert von @(v, ¢) 


pos Zz ee 
yp y* (x) = e(x, t); a fe=f=8() (20) 


* Vel. z.B. M. v. LAvE (1948) auf S. 9. 

xx Die Frage nach einer eventuell partiellen Koharenz der Compton-Streuung 
ist nicht nur von theoretischem Interesse, sondern wirft auch einige interessante 
experimentelle Probleme auf. 

*x* Tn dieser Hinsich kénnen Formulierungen, wie sie etwa bei WEIZEL (1950) 
auf S. 814 oder bei v. Lave (1948) auf S. 34 zu finden sind, leicht miBverstanden 
werden. Ersterer schreibt: ,, Jede Eigenfunktion bestimmt eine Gestalt, welche das 
Elektron im Felde des Atomkernes annehmen kann. Mit der raumlichen Verteilung 
von y y* ist auch die Raumladung e y y* durch die Eigenfunktion festgelegt.“ 
Letzterer konstatiert ,,...die reine Zahl f, die Atomformamplitude, enthalt alles 
fiir das Atom Kennzeichnende und spielt deshalb im folgenden eine Hauptrolle”. 
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errechnet, die also durch /2—/? gegeben ist. Diese sog. ,,klassische” 
Theorie wurde unter anderem von JAUNCEY (1931) und Woo (1932) 


noch weiter ausgebaut. Es haften ihr aber einige Mangel an, die weiter | 


unten besprochen werden. Doch wies Compton (1935) erneut darauf hin, 


i 


daB sich die gesamte, so berechnete Intensitaétsfunktion in nichts | 


wesentlich von der Wentzelschen Gl. (16) unterscheidet. WOLLAN (1933) 


hat mittels beider Gleichungen den Quotienten aus verschobener zu un- | 
verschobener Streustrahlung fiir die Gase N, O, A bei u=2,4 AW be- | 


rechnet und fand innerhalb weniger Prozent Ubereinstimmung zwischen 
beiden und seinen experimentellen Ergebnissen*. Sein SchluB, die 
quantenmechanische Gleichung stimme besser mit den Experimenten 
iiberein, besagt aber noch lange nicht, daB die klassische Berechnung zu 
Ergebnissen fiihrt, die auBerhalb der MeBfehler liegen. Setzt man 
vielmehr dort die auch in Tabelle 1 benutzten neuesten Werte der Atom- 
und Elektronenfaktoren ein, so ist die Ubereinstimmung zwischen 
Experiment und klassischer Berechnung nicht schlechter als zwischen 
Experiment und Gl. (16). Eine Entscheidung zwischen beiden bringen 
erst die in Tabelle 1 fiir gréBere w- und Z-Werte errechneten Daten. 
Da diese bis heute nicht diskutiert wurden, so war auch bis heute auf 
Grund der Réntgeninterferenzen keine Entscheidung médglich zwischen 
statistischer Auslegung (20) und simplifizierter Formulierung (5). Die 
Tabelle 1 erst beweist die Unzulanglichkeit der Formulierung (5), die 
auf anderen Gebieten der Physik ja langst evident ist **. 

GewiBlich, sehr viele Naturerscheinungen lassen sich quantitativ 
auch durch die naive Auslegung (5) behandeln. Fiir viele Fragen der 
Chemie ist es z.B. sicher ausreichend, von einer kontinuierlichen, durch 
Vape gegebenen ,,Gestalt‘‘ eines s- oder f-Elektrons zu sprechen. Fiir 
viele andere Fragen aber ist diese Formulierung unzureichend. Wir 
miissen es als einen besonders interessanten Umstand ansehen, da® das 
Studium der Réntgeninterferenzen eindeutig zugunsten der statistischen 
Auffassung (20) entscheiden laBt, wodurch dieses fiir die Erforschung 


* WoLLANS Resumée ,,Taken as a whole the measurements are in better 
accord with the wavemechanics theory than with the classical derivation on the 
basis of an atom of the form of degenerate electron gas“ fiihrt zu keiner bindenden 
Entscheidung zwischen beiden Theorien, da beider Ergebnisse innerhalb der MeB- 
fehler der Beobachtung liegen. 

xx Solange man also nur MeBwerte bei w<2A— und Z S18 hinzuzieht, liegen die 
Aussagen der Raman-Comptonschen und der Wentzelschen Rechnung innerhalb 
der MeBfehler des Experimentes. Die Frage, ob die Elektronen diskrete oder kon- 
tinuierlich im Atom verschmierte Gebilde sind, bleibt dann also noch vdllig offen. 
Trotzdem begegnet man in der Fachliteratur haufig der Ansicht, die Wellenmecha- 
nik und unabhangig davon die Intensitatsmessungen an Ro6ntgeninterferenzen 
hatten sichergestellt, daB das Streuvermégen nicht auf einige wenige Punkte 
beschrankt ist, da8 vielmehr die Zelle des Kristalls stetig mit der von den Elektronen 
stammenden elektrischen Ladung erfiillt ist. Vgl. dazu z.B. M.v. Lave (1948), S.281. 
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von Atom- und Molekiilstrukturen nachgewiesenermaBen pradestinierte 
Forschungsgebiet zu zuverlassigen Informationen auch tiber die mitt- 
leren statistischen Abweichungen der Elektronendichten von ihrem 
Mittelwert y p* fiihren wird. Es ist darum notwendig, den von RAMAN 
und CoMPTON vor 30 Jahren eingefiihrten Fluktuationsterm erneut in die 
Diskussion einzufiihren und kritisch zu revidieren. Wir werden im 
folgenden Schritt fiir Schritt zeigen, wie sich mit Hilfe dieses neuen 
| Strukturparameters der Fluktuation die Unstimmigkeiten in Tabelle 4 
| zwanglos beheben lassen und zu neuen Einblicken in den Aufbau der 
Atome fiihren. 


IV. Beugungsmikroskopische Analyse 

HOSEMANN und BonartT (1956) haben gezeigt, da& man in vielen 
Fallen die observablen Eigenschaften eines Réntgendiagrammes statt 
durch Zeitmittelung der gestreuten Intensitét ebenso gut durch eine 
gewisse Raummittelung einer Momentanstruktur errechnen kann. Bei 
dieser sog. €-Mittelung einer zur Zeit ¢ momentan betrachteten Struktur 
o(x, t) spielen Doppler-Effekte sicher keine Rolle. Das dynamische 
Problem ist dadurch auf ein statisches reduziert und es ist fiir die so ge- 
'mittelte Intensitatsfunktion ohne Belang, welche ihrer Bestandteile 
eigentlich frequenzverschoben sind und welche nicht. Ob diese Anteile 
interferenzfahig sind oder nicht, hangt in guter Naherung nur von dem 
rein geometrischen Ordnungs-Unordnungsgrad der Struktur ab*. Ist 


ES 
Q(x, t) = e(%, 4) @ (x, 2) (21) 
das momentane dreidimensionale Faltungsquadrat von o (x, t)**, so 


gilt fiir die durch (1) definierte Observable bei beliebigen Strukturen 
r 
x 1 laa Pane \ 
S(b dts x,t y D(X). 22, 
(b) = MT, (Q(x) = +3 0H) (22) 
* Durch die &-Mittelung erhalt man also gerade alle diejenigen Informationen, 
die auch der Schwarzungsverlauf auf dem Roéntgenfilm verrat. Die frequenzver- 
schobenen Komponenten liefert rechnerisch nur die Zeitmittelung der dynamischen 
Struktur, experimentell nur der in den gestreuten Strahl gestellte Kristallmono- 
chromator. Diese beiden durchaus verschiedenen Problemkreise (Gesamtintensitat 
als Ergebnis der &-Mittelung einer ,,eingefrorenen‘’ Struktur, Spektralverteilung 
der gestreuten Strahlung durch Berechnung des Intensitatszeitmittels einer dyna- 
mischen Struktur) werden durch die &-Mittelung sauber voneinander getrennt. 
Naheres bei Hos—EMANN-Baccui (1959, im Druck). 
*xk Das dreidimensionale Faltungsprodukt zweier im dreidimensionalen, vom 
Dreiervektor x aufgespannten #-Raum gegebenen skalaren Funktionen g,(*) und 
lautet ee 
pm) tau £182 = S &(¥) 82(¥% — y) avy. 
(21) ist ein spezielles Faltungsprodukt mit 
&(*) =e(*); &a(*) =e (%) = e(—4). 


Es wird ,,Faltungsquadrat‘ von @ genannt. 


| 
| 
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Dabei ist M die Zahl der Elektronen im Streustrahler, JT die Beob-) 
achtungszeit und der Querstrich Ausdruck itir die &-Mittelung*. | 

Wenn man z.B. N Gasatome derselben Ordnungszahl Z weit unter- 
halb des kritischen Punktes untersucht, so sind sie in jedem Zeitmoment) 
so unregelmaBig angeordnet, daB die &-Mittelung fiir die durch (4) 
definierte S-Funktion auBerhalb des Nullstrahls liefert ** 


ere (23). 


N| 


Der Querstrich bedeutet nun die Mittelung iiber die Atomfaktoren der 
einzelnen Atome. Fiihren wir hier die durch (20) gegebene statistische 
Interpretation der y-Funktion ein, die nur einen Anteil /? zu liefern ver-) 
mag, so hilft in (23) die Zerlegung | 


Se ee 24) 


Die in der dritten FuBnote auf S. 397 zitierte Auslegung der Quanten- 
mechanik fordert, daB alle Atome der Ordnungszahl Z im Grundzustand 
dieselbe Atomformamplitude f/ besitzen. Der zweite Summand von (24) 
verschwindet dann und wird durch den zweiten Summanden in (15): 


ersetzt, der notwendigerweise nur aus verschobener, inkoharenter 


Streustrahlung bestehen kann. Dahingegen stimmen die ersten Sum- 
manden in (415) und (24) in Hinblick auf (20) vollig tberein. | 


Der zweite Summand in (24) ist die Folge des bei einer statistischen 
Auslegung der Quantenmechanik nach Gl. (20) médglichen Freiheits- 
grades der Fluktuation jedes individuellen Atoms um seine mittlere 
Struktur. Er tritt auf gleichgiiltig, ob sich die einzelnen Atome dauernd 
voneinander unterscheiden oder ob sie zeitlich fluktuieren. Im ersten 
Fall ist seine gesamte Strahlung unverschoben, im letzten Fall um so 
verschobener, je schneller die Bewegungen des Plasmas sind. Im ersten 
Fall ist (23) schon aus der Theorie des Mischgases von DEBYE (1915) 
bekannt, wo also Atome mit verschiedenem Z gemischt sind. Hier aber 


* Ist f,(¥) die Gestaltfunktion des vom Interferenzapparat aufgelésten Be- 
reiches (ihr Durchmesser ist auch bei bestfokussierten Streukameras kaum groBer 
als 1000 A) und & ebenso wie das oben benutzte y ein Dreiervektor zum ,, Integra- 
tionspunkt)*‘, so ist der €-Mittelwert definiert durch 


= 1 


OC) 


Uv 


aie oe 
f dvs (010) le) [eae —O), 


wobei v das Volumen des streuenden Praparates ist. 


xx Eine weitverbreitete Lehrmeinung geht dahin, daB& dieses Phanomen (23) der 
Gasinterferenzen ohne eine schnelle zeitliche Bewegung der Atome nicht zu erklaren 
sei. Diese Auffassung ist nicht ganz zutreffend. Vel. hierzu M. v. Laur (1948) 
auf S. 27 und 43. 
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tritt die zweite Komponente in (24) auch fiir ein ungemischtes Gas in- 
folge des neuen Freiheitsgrades der statistischen Schwankung der 
Elektronendichteverteilung im Atom auf. 
Zur Analyse von (24) machen wir ohne Beschraénkung der Allge- 
/ meingiiltigkeit aller weiteren Betrachtungen fiir die momentane Struktur 
eines einzelnen Atoms der Ordnungszahl Z den Ansatz: 
Zz 


o(%, 1) = 2) op (x) P(x — %). (25) 


k=1 
| Dabei ist @,(x) die momentane Struktur des Elektrons k, falls sein 
| Schwerpunkt bei «=0 im Atomkern liegt und P(x —0) eine auf 1 
normierte Punktfunktion am Orte *=0. Durch die Faltung mit 
P(x —x,) wird der Schwerpunkt des Elektrons k also nach x=x, 
verschoben. Die Fourier-Transformierte von 9, nennen wir den Elek- 
tronenformfaktor f, f,(b) = % (0). (26) 


| Mitteln wir nun P(x — x,) zeitlich oder, was dasselbe ist, iiber dieselben 
_ k-Elektronen aller Atome im Streuk6rper, so liefert dies die gleichfalls 
auf 1 normierte Abstandshaufigkeit H,(«) des Elektrons k von seinem 
/ Atomkern und wir finden fiir die Mittelwerte (20) 


(27) 


Zz re 
py aa 0 2 On A, mit fl, (x) Sa P(% fad Xp) 
=> Zz a TF Cy 
/ (0) =e mit fer =Tels und Py), 
(et 


-wobei [7,(b) die Fourier-Transformierte der Abstandsstatistik H, ist 
und Statistikfaktor genannt wird*. Fiir den Mittelwert des Faltungs- 
-quadrates Q von (25) folgt aus (21), falls alle Elektronen dieselbe Struk- 

tur 0, haben: 


ST ee a aa 
Q(x) = 0; 07 ZP(% —0) + 22 P(x — x,) P(x + %)}. (28) 


Da im allgemeinen der Mittelwert eines Faltungsproduktes nicht gleich 
ist dem Faltungsprodukt der Mittelwerte, fithren wir eine Korrelations- 
korrektur 6H,, und ihre Fourier-Transformierte 0, ein. Sie beriick- 
sichtigt also, daB das Elektron / die Abstandsstatistik des Elektrons k 
vom Kern beeinfluBt **: 


7 ant = c x 
PG P(e) =p Oly, Ol == 3 (Olas) (29) 


* Derartige Statistikfaktoren spielen in der Strukturtheorie des Parakristalls 
eine groBe Rolle. Vgl. dazu HosEeMANN, BoNnarT, SCHOKNECHT (1956). 

xx Diese Beeinflussung erfolgt in erster Linie durch die polarisierende Wirkung 
des Elektrons / auf die iibrigen Schalenelektronen. In der Hartreeschen Storungs- 
rechnung wird sie einfachheitshalber nicht fiir eine momentane Lage von /, sondern 
fiir die kugelsymmetrisch angenommene Haufigkeitsstatistik yj wy von 1 beriick- 


sichtigt. 


| 
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Bilden wir nun die Fourier-Transformierte von (28) und dividieren mi} 
Z, so haben wir damit die durch (1) und (2) definierte S-Funktion eines 
idealen einatomigen Gases: 

S=fi]1+ (22 RA + DD 0m) 1/2]. (30 


kR+1 k+l 


Addiert man in der Klammer die Nullidentitat >) #,A*— FF", sq 
k i} 


folgt nach Umordnung der Summanden und Einsetzen von (27) 


Z | 
S=PZ+A(1.— > |RZ+ DD OFZ). G1) 
k=1 k+l d 
Beriicksichtigen wir schlieBlich noch die Méglichkeit, wonach ein 
Bruchteil « der Primarquanten wirklich eine verschobene Streustrah- 
lung (16) erzeugen kann und da®B der erste Summand in (31) véllig mit 
dem ersten Summanden in (15) iibereinstimmt, so folgt schlieBlich: 


S=>P+aS,+(1 andes (32 


Dabei ist S, durch den wellenmechanischen Ausdruck (16) und S. 
durch den Klammerausdruck von (31) gegeben: | 


Z 
S,=f(1— > |AaliZ— DD tahtiZ), (33 
\ k=1 k+l 
; LZ, \ 
Ss=fi(1— 2 [FIZ + DD OFZ). G4 
k=1 k+l 


Beide Ausdriicke sind sich im auBeren Aufbau sehr ahnlich. Die physi 
kalischen Vorgange, die sich in ihnen widerspiegeln, sind aber grund 
verschieden. 


V. Die klassische Theorie von RAMAN und COMPTON 


RAMAN (1928) und unabhangig von ihm Compton (1930) haben 
gleichfalls einen (34) sehr ahnlichen Ausdruck errechnet, wobei sie ver- 
einfachend die Korrelationsterme vernachlassigten, dem Elektron 
Punktstruktur gaben, d.h. /,=1 setzten und allen Elektronen dieselbe 
Funktion /, zusprachen. SchlieBlich setzten sie « =0, vernachlassigten 
also den ProzeB (33). JAUNCEY (1931) und Woo (1932) haben schlieBlich 
jedem Elektron k eine eigene Funktion /, gegeben. Ihre Theorie stellt 
also den folgenden entarteten Sonderfall von (32) dar*: 


e=0; fp=t; OF, =0. (35) 


* Wenn Compton (1935) z.B. schreibt: ,,To the last term‘ [in Gl. (16)] there 
seems to be no exact classical analog‘‘, so hat er willkiirlich den letzten Term ir 
(31) gleich Null gesetzt und damit eine unzulassige Vereinfachung gemacht. 
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SchlieBlich multiplizieren Compton und ALLIson (1935) das so verein- 
fachte S; noch mit dem RiickstoBfaktor (17), um dadurch seiner experi- 
mentell bei groBen u-Werten beobachtete Abnahme gerecht zu werden. 
Damit schlieBen sie willkiirlich die in (34) gegebene Moglichkeit einer 
unverschobenen Thomson-Streuung aus, die auch durch den Elektronen- 
faktor f; eine Abnahme bei groBen u-Werten zeigen kénnte. Uber- 


' haupt ist der statistische Charakter dieser S,-Streuung bei ihnen nicht 


evident. Beispielsweise nennen sie die in (27) definierte GréBe /,, =f, F,, 
die wegen (35) in #, entartet, ,,electronic structure factor“*, obwohl F, 
allein von der Abstandsstatistik des Elektrons abhangt und nicht von 
der allein durch /, gegebenen Elektronenstruktur, die sie willkiirlich 
— ohne hierauf aber ausdriicklich aufmerksam zu machen — punkt- 


formig wahlten. Oder sie schreiben zu (34), das bei Vernachlassigung 


— 


der Korrelationsglieder 6/,; ja genau so wie (33) nicht durch Ampli- 
tuden-, sondern durch Intensitatensummation zustande kommt **: 
, ouch a summation of intensities instead of amplitudes can represent 
the statistical average only, when the effects affected are completely 
uncorrelated in phase. This corresponds exactly to WENTZELs conclu- 
sion’ [gemeint ist Gl. (16)|, ,,that this term represents the modified 
scattered radiation, each photon of which must be scattered from a 
single electron“. Fiir eine unmodifizierte Thomson-Streuung, die natur- 
gemaB stets durch die Beugung der Primarwelle an allen Elektronen des 
Streukérpers entsteht, ist letzten Endes in ihren Betrachtungen also 
wieder kein Platz und sie diskutieren, wenn man es genau nimmt, im 
Gegensatz zu (35) eigentlich doch nur den Spezialfall « =1. 


VI. Analyse der Elektronenstruktur 
Wir diskutieren nun ausschlieBlich den MeBbereich 3su<7 At. 
Da die Statistikfaktoren /, nach (27) proportional zu den /,; sind und 
diese nach der Rechnung von BewiLocua (1931) bei «=3 A+ schon 
vernachlassigbar gegen 1 sind, so folgt in Erweiterung von (19) nach 
Substitution von (32) bis (34) fiir den Anteil S,/S an verschobener 
Streustrahlung: 


aft 

Ce as afit+(1—a)fe+P/Z ° GO) 
Der in Fig. 1 wiedergegebenen Streukurve von Argon ist zu entnehmen, 
daB das in (32) auftretende S, und S; auch bei dem gréBten u-Wert 
noch nicht allzusehr vom Wert 1 abweicht. Die oben diskutierte MeB- 
genauigkeit 148t aber auch noch um 10 bis 20% kleinere Werte zu. 
Es muB deshalb auch der durch (26) definierte Elektronenfaktor bei 


* CoMPTON u. ALLISON (1935) auf S. 137. 
*k COMPTON u. ALLISON (1935) auf S. 139. 
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u=3 A- 1 noch recht nahe bei 1 liegen. Setzen wir dort also verein- 
fachend /? ~ /? = 0,83 und die Zahlenwerte fiir f?/Z aus Tabelle 1 in 36) 
ein, so liefert der Vergleich mit den in Tabelle 1 gleichfalls zusammen- 
gestellten Wooschen MeBwerten (S,/S).x) die in der letzten Zeile der 
Tabelle errechneten «-Werte. 

Hieraus ergibt sich fiir Argon, daB 1—«=0,15 Anteile von S auch 
bei groBen u-Werten Thomson-Streuung (34) sein miissen. Wegen | 
ihres auBerhalb des MeBfehlers liegenden Betrages kann f; notwendig 
auch bei « —5 A-! noch nicht allzusehr vom Wert 1 abweichen. Welche 
Riickschliisse erlaubt dies auf die Struktur o,(x) eines Elektrons? Es 
sei s ein Einheitsvektor. Dann errechnet sich die statistische Breite a) 
von g, in der Richtung s zu 


d= J (%5)?o4(x) dey 67) 

und diejenige von /, in derselben Richtung s im Fourier-Raum 
= J (6s)? f, (0) 400/ f fp(0) dr, (38) 
wobei dv, ein Volumelement im Fourier-Raum ist. Dann gilt allgemein | 
a> De 4/200: (39) 


Nach Fig. 1 ist D sicher groBer als 7A4. Also folgt fiir den mittleren 
Durchmesser d eines Elektrons | 


d= = 0,023 A. (39). 


Ware das Elektron wesentlich gréBer als 0,023 A, so kénnte der von Woo. 
beib = 3,1 A+ beobachtete S,-Anteil 1— « =0,15 bzw. 0,67 von K bzw. Cu 
nicht beobachtet werden. 

Das Elektron stellt also eine Ladungswolke dar, deren Durchmesser 
nicht gréBer als die durch (17) gegebene Compton-Wellenlange sein 
kann. Weitere Informationen iiber seine Struktur lassen sich aus Fig. 4 
nicht herauslesen. 


VII. Lichtoptische Beugungsbilder 


Zur Illustration der neuen, durch (34) gegebenen Streukomponente Ss, die dem 
Beweis ,,punktférmiger‘’ Elektronen brachte, stellten M. ScnuLtE 1m RoppE und 
R. Bonart folgendes zweidimensionales Kristallmodell her (s. Fig. 4): 10 x 13 ,,Ato- 
me‘ liegen in einem quadratischen zweidimensionalen ,, Kristallgitter‘’ mit einfach 
primitiver Gitterzelle zusammen. Die Gitterzellenkante ist 0,6 cm lang. Jedes 
Atom besteht aus 40 Elektronen, stellt also ein Zirkonatom dar. Jedes Elektron 
ist durch einen schwarzen Punkt mit einem Durchmesser von 0,1 mm dargestellt. 
Der Quotient aus Elektronendurchmesser und Zellenkantenlange betragt also 

0,01 0,024 


Oh" "445 


= 
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und entspricht den wahren Verhaltnissen fiir Kristalle mit einer Kantenlange von 
1,45 A. Der Schwerpunkt aller 40 Atomelektronen liegt stets im Eckpunkt einer 
Gitterzelle. Somit zeigen die in Fig. 4 gezeichneten Atome keine thermischen 


’ Vibrationen, der Temperaturfaktor D in (18) und (19) ist also vom Wert 1. Mittelt 
’man wie in (27) diese 130 Punktstrukturen (25), so bekommt man eine Dichte- 


funktion @ im Atom, die im Gegensatz zu wahren y y*-Funktionen in der Atom- 


peripherie zu groB, im Atominneren zu klein ist. Aus technischen Griinden heb 


Fig. 4. Zweidimensionales Modell eines Zirkon-Einkristalls mit kubisch einfach primitiver Gitterzelle am 
absoluten Nullpunkt O°K mit ,,punktformigen‘‘ Atomschalenelektronen, deren Durchmesser 1/60 der 
Kantenlange der Gitterzelle ist 


sich die Punktdichte aber im Atominneren nicht erhdéhen, weil bei der darauf- 
folgenden photographischen Verkleinerung auf ein transparentes Negativ 1,2 cm x 
1,2 cm sonst die zu nahe beieinanderliegenden Punkte infolge der Grobk6rnigkeit 
der photographischen Emulsion ineinander zerflossen waren. 


Fig. 5 stellt das mit gefiltertem Hg-Licht aufgenommene Beugungsbild dieses 
Negativs dar. Wir haben es mit einer eingefrorenen Struktur und weicher elektro- 
magnetischer Strahlung zu tun. Doppler-, Compton- und Raman-Eifekte treten 
also nicht auf. Sicher ist darum der in (32) eingefiihrte Bruchteil x an verschobener 
Strahlung gleich Null. Die S-Funktion dieses Beugungsbildes ergibt sich also aus 


(8) und (32) zu 


PzMer Se eZ 2) Oboe 40 
S=a7,-2 +5, mit S,= fh (1 DFW yD Feil ) (40) 
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Der erste Summand von S erzeugt die etwa 60 Kristallreflexe in Fig. 5. Die 
mittleren 5 Reflexe sind etwas zu unscharf, weil der als Beugungsdiaphragma. be- 
nutzte Negativfilm nicht ganz planparallel war. Aus ihren Intensitaten kann man 
durch Fourier-Synthese die mittlere Elektronendichte 9 in einer Gitterzelle be- 
rechnen. Da sie innerhalb des Bereiches eines Kreises praktisch konstant ist und) 
auBerhalb ziemlich steil gegen Null geht, hat ihre Transformierte 7 Beugungsneben- 
maxima. Als Folge dessen sind einige periphere Kristallreflexe intensiver als 


Fig. 5. Fraunhofersches Beugungsbild (grtine Hg-Linie) des 5fach linear verkleinerten Negatives von Fig.4 

zum Beweis von Gl. (32), deren erster Summand die Kristallreflexe und deren dritter Summand S, die 

neuartige diffuse Thomson-Streuung wiedergibt. S, stellt auBerhalb des Bereiches der Kristallreflexe Gas- 

interferenzen des Thomas-Fermi-Elektronengases dar. Der zweite Summand rechts in (32) verschwindet bei 

diesem lichtoptischen Beugungsversuch an Modell-Elektronen natiirlich, weil sie sich nicht zuriickstoBen 
lassen, demnach also « vom Werte Null ist 


einige naher am Nullstrahl liegende. Die diffuse Komponente S, ist in Uberein- 
stimmung mit (40) im Bereich der Kristallreflexe ziemlich schwach und nimmt erst 
auBerhalb ihren Endwert fe an. Nennen wir den Durchmesser, innerhalb dessen 
die Kristallreflexe legen 2u = 3 A™, so hat S; also bis 2u=7 A einen praktisch 
konstanten Wert*. Dies in bester Ubereinstimmung mit Fig. 1. 


* Wenn dieser Untergrundanteil S; in Fig. 5 tausende kleiner Flocken zeigt, 
so riihrt das ganz einfach daher, da das Modell in Fig. 4 nur 5200 Elektronen ent- 
halt, die Statistikmittelwerte P(4— »,) also noch keine glatten Kurven sind. Da- 
durch treten im Beugungsbild beobachtbare ,,Geister‘‘ auf, die erst mit genugender 
groBer Atomzahl N von der Beugungsapparatur nicht mehr aufgelést werden, dann 
erst also die kontinuierliche Intensitatskomponente S,; liefern. N&aheres hierzu 
s. HOSEMANN-BonartT (1956). 


H 


| 
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Wenn @ wirklich die Dichteverteilung in jedem Atom ware, mite man jedes 
Atom schematisch im Modell durch ein kreisformiges Loch darstellen. Dann fiele 
der in Fig. § entstandene diffuse Untergrund auBerhalb der Reflexe vollig weg, sie 
selbst aber wiirden sich wenig andern. Wir haben es also wirklich mit einer neuen, 
durch die bisherigen Theorien nicht gelieferten Observablen zu tun, die bindende 
Informationen tiber die mittlere Struktur einzelner Elektronen liefert. 
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und A. FLAMMERSFELD 


Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 24. Dezember 1958) 


Das y- und das Konversionselektronenspektrum des 19 sec-Hf-Isomers wurden mit 
Szintillationsspektrometern in 47-Geometrie gemessen. Dabei wurde die Halb- 
wertszeit neu bestimmt zu 7; = (18,6+0,2) sec. Aus den gemessenen Spektren 
konnten neben den Energien die Konversionskoeffizienten fiir beide Ubergange 
ermittelt werden. Fiir den ersten 161 keV-Ubergang wurden ein Gesamtkonver- 
sionskoeffizient «1; = 35 +2 und ein K-Konversionskoeffizient OK 161 — 19,4 + 1,2 
gefunden, die gut mit den fiir einen M 3-Ubergang berechneten Faktoren iiberein- 
stimmen. Die Messungen ergaben fiir die Energie des zweiten Ubergangs E, = 
(217-+2) keV und fiir den Gesamtkonversionskoeffizienten o,, = 0,055 + 0,010. 
Im Gegensatz zur bisherigen Vermutung folgt daraus eindeutig, da®B es sich bei 
diesem Ubergang um E1-Strahlung handelt. Spin und Paritat des Grundzustands 
und der angeregten Zustande des Hf!” sind damit im Einklang mit der von Nirsson! 
angegebenen Niveaufolge fiir deformierte Kerne. 


Einleitung 


Hf!”® gehért einer Gruppe von stark deformierten Kernen an, bei 
denen das Schalenmodell in seiner iiblichen Form? auf Schwierigkeiten 
stoBt. Es ist deshalb interessant, aus der Multipolordnung der ausge- 
sandten Strahlungen Aussagen tiber Spin und Paritat der angeregten 
Zustande zu gewinnen. Die Ergebnisse konnen mit dem Niveauschema 
von Nirsson! verglichen werden, das fiir ein nicht kugelsymmetrisches 
Kernpotential berechnet wurde. Die bisher vorliegenden Messungen 
erlaubten noch keine eindeutige Zuordnung von Spin und Paritit fiir 
die angeregten Niveaus. Es war deshalb das Ziel dieser Arbeit, die 
Konversionskoeffizienten mdglichst genau zu messen.  Gleichzeitig 
sollten die Ergebnisse mit den fiir einen ausgedehnten Kern berechneten 
Werten von Rose’ und Sriv verglichen werden. 


1 Nitsson, S.G.: Dan. Mat. Fys. Medd. 29, No. 16 (1955). 

> GOEPPERT-Mayer, M., u. J.H.D. Jensen: Elementary Theory of Nuclear 
Shell Structure. New York 1955. 

3 Rosse, M.E.: Internal Conversion Coefficients. Amsterdam 1958. 

4 Sriv, L.A., u. I.M. Bann: Coefficients of Internal Conversion of Gamma 
Radiation. Report 57 ICC K1, University of Illinois. 
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Aus friiheren Arbeiten ist bekannt, daB bei Bestrahlung von Hf 
mit thermischen Neutronen ein Hf!79-Isomer gebildet wird5.®, das mit 
einer Halbwertszeit von 19 sec® durch zwei Uberginge in Kaskade? in 
den Grundzustand iibergeht. Die Lebensdauer und die starke Kon- 
version des ersten 161 keV ®-Ubergangs entsprechen einem M 3-Isomer?:8, 
Die Energie des zweiten Ubergangs der Kaskade liegt bei 217 keV%7. 
Der direkte Ubergang wurde nicht beobachtet?. 


Messungen 


1. Halbwertszeit. Hafniumoxyd verschiedener Reinheit (bis zu 
99,8%) wurde 1 min mit thermischen Neutronen bestrahlt, die aus der 
Reaktion Be (d, m) im Kaskadenbeschleuniger des Instituts gewonnen 
wurden. Als erstes wurde die Halbwertszeit neu bestimmt. Um die 
Zahlrate eines Na J-Szintillationszahlers als Funktion der Zeit zu messen, 
wurde ein E 1 T-Zahler gemeinsam mit einer Stoppuhr alle 5 sec photo- 
graphiert. Der zeitliche Abfall der Praparate konnte iiber 7 Halbwerts- 
zeiten verfolgt werden und ergab 7; = (18,6-40,2) sec. Kiirzere Halb- 
wertszeiten konnten 5 sec nach Bestrahlungsende nicht nachgewiesen 
werden. Offenbar wird das 4,8 sec-Hf!78”" mit einer Gesamtzerfalls- 
energie > 1 MeV® nicht nachweisbar angeregt. In einem Na J-Loch- 
kristall oberhalb 700 keV gemessen, miiBte seine Intensitat kleiner 
sein als 2% , der 19 sec-Aktivitat. Mit unverlangsamten Be (d, n)- 
Neutronen bestrahlte Praparate zeigten ebenfalls den gleichen einheit- 
lichen Abfall. 

2. y-Spektrum. Das y-Spektrum des Hf1!”° wurde mit zwei verschie- 
denen Na J-Kristallen gemessen. Zunachst wurde die Energie des zweiten 
Ubergangs mit einem 3,8cm @ 2,5 cm-Kristall bestimmt. Ein mit 
einem photographischen Impulsspektrographen’ aufgenommenes Spek- 
trum zeigt Fig. 1. Zur Eichung wurde auBer dem Hf-Spektrum die 
411,8 keV-Linie des Au$ und die 238,6 keV-Linie des ThB auf dem 
gleichen Film registriert. Damit konnte die Energie des zweiten Uber- 
gangs zu 


He Ota 2) ecey. 


bestimmt werden. 


5 FLAMMERSFELD, A.: Naturwiss. 32, 68 (1944). — Z. Naturforsch. 1, 190 
(1946). 

6 Burson, S.B., K.W. Brair, H.B. KELLER u. S. WEXLER: Phys. Rev. 83, 62 
(1951). 


7 Der MaToESIAN, E., u. M. GoLDHABER: Phys. Rev. 83, 843 (1951). 

8 GoLDHABER, M., u. R.D. Hiri: Rev. Mod. Phys. 24, 179 (1952). 

9 FELBER jr., F.F.: M.A. Thesis, University of California Radiation Labora- 
tory, Report UCRL-3618 (1956) (nicht verdffentlicht). 

10 Hunt, W.A., W. RHINEHART, J. WEBER u. D.J. ZAFFARANO: Rev. Sci. 
Instrum. 25, 268 (1954). 
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Der direkte Ubergang vom isomeren Zustand (378 keV) ins Grund- 
niveau wurde nicht beobachtet. Wenn eine y-Strahlung dieser Energie 
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Fig. 1. y-Spektrum des Hf!"®, gemessen mit einem 3,8cm @ x 2,5cm NaJ-Kristall; Praparatentfernung 


3,5 em. 1 Escape-Peak der Hf-K-Strahlung; 2 charakteristische Hf-K-Strahlung; 3 Riickstreulinie 


(apparativ); 4 161 keV-Strahlung; 5 217 keV-Strahlung; 6 gleichzeitiger Nachweis eines 217 keV- und eines 
Hf-K-Quants 


tiberhaupt ausgesandt wird, ist ihre Intensitat mindestens 500mai 
kleiner als die der 217 keV-Strahlung. 
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Fig. 2. y-Spektrum des Hf’, gemessen mit einem 5,1 cm @ x 5,1 cm NaJ-Lochkristall. A Charakteristische 

K-Strahlung des Hf nach Konversionsprozessen bei einem der beiden Ubergiinge; B gleichzeitiger Nacbweis 

von zwei Hf-K-Quanten nach K-Konversion beider Ubergange; C 161 keV-Strahlung; E 217 keV-Strahlung; 

F gleichzeitiger Nachweis eines 217 keV-Quants und eines Hf-K-Quants nach K-Konversion des 161 keV- 
Ubergangs; S gleichzeitiger Nachweis eines 217 keV- und eines 161 keV-Quants 


Zur Bestimmung der Konversionskoeffizienten wurden Messungen mit 
einem NaJ-Lochkristall durchgefiihrt (Kristalldimensionen: 5,1 cm @, 
5,1cm hoch; Bohrung: 0,9cm @, 2,5 cm tief). Die Wandstarke der 
Aluminiumkapsel betrug im Loch 0,8mm, die Dicke des Al,O,-Re- 
flektors konnte dagegen vernachlassigt werden. Das Hf-Praparat wurde 
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in einer Plexiglaskapsel an den Boden des Lochs gebracht und war in 
dieser Lage allseitig von mindestens 2,1 cm NaJ umgeben bis auf die 
kleine Lochéffnung, die jedoch nur 1% des Raumwinkels 4 ausmachte. 
Sendet ein Praparat in dieser Anordnung gleichzeitig zwei Quanten aus, 
so registriert das Szintillationsspektrometer einen einzigen Impuls, 
dessen Hohe z.B. der Summe beider Quantenenergien entspricht, falls 
beide Quanten ihre volle Energie im NaJ verlieren. Ein mit dem 
photographischen Impulsspektrographen gemessenes 42-y-Spektrum 
zeigt Fig. 2. 


a) Der Gesamtkonversionskoeffizient x, fiir den 161 keV-Ubergang 
_ kann aus den Intensitatsverhdltnissen der Linien E, F und S ermittelt 
werden. 

Die vom Hf ausgesandte 217 keV-Strahlung wird in den Linien E, 
F und S nachgewiesen. Die Summe dieser drei Linien ist proportional 
der Zahl N der Zerfalle im Hf-Praéparat, der Wahrscheinlichkeit W,, 
fiir die Emission eines 217 keV-Quants und der Ansprechwahrscheinlich- 
keit e, des Kristalls fiir diese Strahlung: 

NW jae ee Ee eh 

Die Linie S entsteht bei gleichzeitigem Nachweis eines 217 keV- und 
eines 101 keV-Quants. Ihre Intensitat ist gegeben durch das Produkt 
der Wahrscheinlichkeiten fiir Emission von 217 keV-y-Strahlung W,, 
und von 161 keV-y-Strahlung W,, und der dazugehérigen Ansprech- 
wahrscheinlichkeiten : 


N(W, 2 . Eo) (W4 a &1) = S 5 


Aus dem Quotienten S/(E +/+ 5S) laBt sich (bei bekanntem ¢,) die 
Wahrscheinlichkeit W,, fiir die Emission von unkonvertierten 161 keV- 
Quanten und damit der Gesamtkonversionskoeffizient a, bestimmen: 


Chet Aha W,)/W,1- 


Fiir die Ansprechwahrscheinlichkeit ¢, des Kristalls fiir 161 keV-Strah- 
lung sind zu beriicksichtigen: der Raumwinkel, die Absorption der 
Quanten im Aluminium, im HfO, und im NaJ. Fiir hinreichend diinne 
Praparate ist ¢,=(99-+1)%. Das Produkt W,,-e, beeinfluBt die In- 
tensitaten der Linien E, / und S in gleicher Weise und kiirzt sich bei 
der Quotientenbildung heraus. Dies ist neben dem groBen Energieunter- 
schied zwischen der Summen- und der 217 keV-Linie der Hauptvorteil 
der hier verwendeten Methode. 


Da sich die Intensitaten der Linien S und £ +F um nahezu zwei 
GroBenordnungen unterscheiden, waren die mit dem photographischen 
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Impulsspektrographen erhaltenen Zahlraten in der Linie S klein und 
die Ergebnisse ungenau. Fiir genauere Versuche wurden deshalb gleich- 
zeitig zwei Diskriminatoren verwendet: ein Einkanaldiskriminator re- 
gistrierte die Impulse der Linie S, wahrend ein Integraldiskriminator 
die Intensitaten der Linien E+F +S zahlte. Der Untergrund unter 
der Summenlinie S wurde bei der Auswertung beriicksichtigt. Der 
vom Hf stammende Anteil des Untergrunds war im wesentlichen auf 
zufallige Koinzidenzen von zwei 217 keV-Quanten zuriickzufiihren 
(Impulslange 2 usec). 

Das Ergebnis der Messungen ist ein Gesamtkonversionskoeffizient fiir 
den 161 keV-Ubergang 

Oe = 35 +2. 


b) Das Verhiiltnis des K-Konversionskoeffizienten a 16, 24m Gesamt- 
konversionskoeffizienten oy, fiir den 161 keV-Ubergang folgt aus dem 
Intensitatsverhaltnis der Linien & und F in Fig. 2. 


Die Linie F tritt stets dann auf, wenn nach einem K-Konversions- 
prozeB beim 161 keV-Ubergang ein K-Quant zusatzlich zum 217 keV- 
Quant nachgewiesen wird. Ihre Intensitat ist proportional der Pra- 
paratstarke N, der Wahrscheinlichkeit W,, fiir 217 keV-y-Emission und 
der 217 keV-Ansprechwahrscheinlichkeit ¢, einerseits, der Wahrschein- 
lichkeit W,,, fiir Konversion des 161 keV-Ubergangs in der K-Schale, 
der Ansprechwahrscheinlichkeit ex, und der Fluoreszenzausbeute wx des 
Hf andererseits: 

N(W, 2° €) (Wixi: Ex @x) =F. 


Das 217 keV-Quant wird in den Linien F oder F registriert, wenn beim 
161 keV-Ubergang eine Konversion stattfindet und damit kein y- 
Quant ausgesandt wird. Die Summe der Intensitaten dieser Linien ist 
auBer durch die Haufigkeit der 217 keV-Prozesse gegeben durch die 
Wahrscheinlichkeit (1—W,,-«,), daB kein 161 keV-Quant registriert 
wird: 

N(W,.-&)(1 —W,y-%) =E+F. 


Aus dem Quotienten /’/(E +) kiirzen sich die Gré8en fiir y, heraus, 
und man erhalt, da ¢,~1 ist, fiir das Verhaltnis der beiden Konversions- 
koeffizienten 

CORKS Gea FB 1 


Eine Abschatzung zeigt, daB zur Berechnung der Ansprechwahrschein- 
lichkeit ex ftir die K-Strahlung auBer der Absorption im Aluminium, 
dem Raumwinkel und dem kleinen gemessenen Escape-Peak (Absorption 
im NaJ 100%) vor allem die Absorption im HfO,-Praparat bedeutend 
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‘ist. Die Praparate wurden deshalb durch Sedimentieren einer gleich- 

»maBigen Schicht von HfO, auf Zelluloidscheiben hergestellt. Sie waren 
3 bis 7 mg/cm? dick. Die Spektren wurden hier mit dem photographischen 
'Impulsspektrographen aufgenommen und die Flachen unter den Linien 

‘planimetriert. Fiir das Verhaltnis der Konversionskoeffizienten ergab 
sich nach diesem Verfahren 


| i 161/%16, = 0,545 + 0,025. 
Eine Kontrollmessung mit einem Einkanaldiskriminator lieferte das 
' gleiche Ergebnis. 


c) Ein ungefahrer Wert fiir den K-Konversionskoeffizienten OK o17 
des 217 keV-Ubergangs konnte aus dem Intensitiatsverhaltnis der Li- 
nien B und F (Fig. 2) in analoger Weise gewonnen werden. Die er- 
reichte MeBgenauigkeit ist hier nicht groB, da der Untergrund unter 
der Linie B maBig genau bekannt ist. Fiir den K-Konversionskoeffi- 
zienten folgt: 
0,04 ote gives 0,08) 


Genauer als mit dem 3,8cm @ x 2,5 cm-Kristall konnte die Energie 
des ersten Ubergangs mit dem Lochkristall aus der Lage der Linie S 
bestimmt werden. Mit der 411,8 keV-Gold-Linie und der 154,9 keV- 

Linie™ des Re!®8 als Eichmarken ergab sich fiir die Energie der y- 
Quanten vom ersten Ubergang 


E, = (164 + 3) keV. 


Im Rahmen der MeBgenauigkeit stimmt dieses Ergebnis mit dem von 
Burson u. Mitarb.* im f-Spektrometer gemessenen Wert von £, = 
161 keV iiberein, ohne jedoch seine Genauigkeit zu erreichen. 


3. Spektrum der Konversionselektronen. Das Elektronenspektrum 
wurde mit Anthrazen-Spaltkristallen gemessen. Auf der Spaltflache 
eines halbierten 1 cm?-Anthrazenwiirfels wurde ein Tropfen einer feinen 
Suspension von HfO, eingetrocknet; die beiden Halften wurden in der 
in}2 beschriebenen Weise aneinandergesetzt und zusammen mit dem 
dazwischenliegenden HfO, mit Neutronen bestrahlt. 

Ahnlich wie beim NaJ-Lochkristall entsteht bei gleichzeitigem Auf- 
treten zweier Konversionselektronen ein einziger Impuls, dessen Héhe 
der Summe der beiden Energien proportional ist. Fig. 3 ist die Dar- 
stellung eines mit dem photographischen Impulsspektrographen auf- 
genommenen Spektrums, aus dem folgende GréBen bestimmt werden 


k6nnen: 


11 Rype, N., u. B. ANDERSON: Proc. Phys. Soc. Lond. B 68, 1117 (1955). 
12 HorrMANN, K.-W.: Z. Physik 148, 298 (1957). 
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a) Das Verhdltnis des K-Konversionskoeffizventen hie 161 24M Gesamt- | 
konversionshoeffizienten a fiir den 161 keV-Ubergang folgt direkt aus | 
dem Intensitatsverhaltnis der Linien a und a +0. } 

K-Konversionselektronen des ersten 161 keV-Ubergangs werden | 
mit einer Energie um 161 keV—65 keV in der Linie a registriert, L-, 


M- --- Konversionselektronen fallen mit einer Energie von nahezu | 
161 keV in die Linie 6. Daraus folgt 


HK 161/%161 = al(a + 6). 


3000 
2000 


7000 


Teilchenzah! pro Kanal 


700 200 300 400 
Lnergle der Konversionselektronen in keV 


Fig. 3. Konversionselektronenspektrum des Hf!”®, gemessen im Anthrazen-Spaltkristall (Wtirfel der Kanten- 

lange 1cm). a K-Konversionselektronen des 161 keV-Ubergangs; b L-, M-... Konversionselektronen des 

161 keV-Ubergangs; d gleichzeitiger Nachweis zweier K-Konversionselektronen des 161 keV- und des 217 keV- 

Ubergangs; e gleichzeitiger Nachweis eines K- und eines L-Konversionselektrons vom 161 keV- und 

vom 217 keV-Ubergang; s gleichzeitiger Nachweis zweier L-Konversionselektronen des 161 keV- und des 
217 keV-Ubergangs 


Dabei ist angenommen, daB die ausgesandten K-Quanten den Anthrazen- 
kristall verlassen, die Fluoreszenzausbeute fiir Hf-K-Strahlung wx = 1,00 
ist und daB Effekte vom 217 keV-Ubergang keine Rolle spielen. Diese 
Voraussetzungen sind nicht streng erfiillt. 

Wenn das nach der K-Konversion ausgesandte K-Quant im Anthra- 
zen absorbiert wird, wird der Impuls statt in der Linie a in der Linie 0 
registriert. Das gleiche gilt, wenn statt des K-Quants ein Auger- 
Elektron ausgesandt wird und einen Lichtimpuls erzeugt. Die Photo- 
absorption der K-Strahlung im 1 cm*-Anthrazenwiirfel ist aber sehr 
gering, und auch die Auger-Elektronen verlieren einen groBen Teil ihrer 
Energie bereits im HfO, (Kérnchendurchmesser 1 bis 2, Dichte 
10 g/cm). Sie tragen deshalb nur wenig zur Impulshdhe bei bis auf einige, 
die aus der Kornoberflache stammen. Der Einflu8 beider Effekte wurde 
abgeschatzt und in einer Korrektion von (1 +1) % beriicksichtigt. 
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Die Wahrscheinlichkeit fiir Konversion des 217 keV-Ubergangs be- 
einfluBt die Intensitaten der Linien a und 0 in gleicher Weise und kiirzt 
sich bei der Quotientenbildung heraus. Dem Konversionselektronen- 
spektrum des 161 keV-Ubergangs ist jedoch das Compton-Spektrum der 
217 keV-y-Strahlung tiberlagert. Der Effekt tritt gleichzeitig mit der 
Emission der 161 keV-Konversionselektronen auf und hat Auslaufer 
der Linien a und 0 nach hohen Energien zur Folge. Die Form dieser 
Auslaufer wurde durch Bestrahlen des Anthrazenkristalls mit der 
217 keV-Linie von auBen ermittelt. Ihre Intensitat wurde aus dem be- 
kannten Schwachungskoeffizienten und den Kristalldimensionen zu 
8% berechnet und bei der Auswertung beriicksichtigt. 

Versuche mit einem Anthrazenwiirfel von 2cm Kantenlange, die 
in der gleichen Weise durchgefiihrt wurden, bestatigten die Richtigkeit 
der Korrektionen. 

Das Ergebnis der Messungen am Spektrum der Konversionselektro- 
nen ist ein Verhaltnis der Konversionskoeffizienten 


Lx 161/%161 = 0,500 + 0,020 (Anthrazen) , 


in guter Ubereinstimmung mit dem Wert, der aus dem y-Spektrum 
gewonnen wurde (S. 413): 


OK 161/%161 = 0,545 + 0,025 (NaJ). 
Der gewichtete Mittelwert beider Ergebnisse ist 
x 161/%¢ = 0,555 + 0,020. 


b) Der Gesamtkonversionshoeffizient o&, fiir den 217 keV-Ubergang 
konnte aus dem Flachenverhaltnis der Linien d-++-e+s und a+) ge- 
wonnen werden (Fig. 3). 

Wenn auBer beim 161 keV-Ubergang auch beim 217 keV-Ubergang 
ein KonversionsprozeB stattfindet, wird ein Impuls in der Linie d, e 
oder s registriert je nachdem, ob beide Konversionen, nur eine oder keine 
in der K-Schale erfolgt sind. Die Gesamtintensitat der drei gemessenen 
Linien ist proportional der Wahrscheinlichkeit W,, fiir Konversion 
beim 161 keV-Ubergang und W,, beim 217 keV-Ubergang: 


NEW ied ees. 


Da die Linien a und } Elektronenemission beim 161 keV-Ubergang und 
unkonvertierte y-Strahlung beim 217-Ubergang erfordern, ist 


N.W,,-W,,=a+0d. 
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Aus dem Quotienten der Intensitaten kann der Konversionskoetfizier 
berechnet werden: 


O17 = W,2/W,2 = (4 +e +)/(4 + 4). 


Der Compton-Effekt der 217 keV-Linie wurde auch hier in der ange 
gebenen Weise beriicksichtigt. 
Damit erhalt man fiir den Konversionskoeffizienten des zweite 
Ubergangs 
147 == 0,055 SES 0,010. 


Diskussion der Ergebnisse 


Uber die Konversionskoeffizienten des 161 keV-Ubergangs lage: 
bisher nur wenige Angaben vor: #6; >191° bzw. sehr groB? und a,/«, = 
0,918. Aus dem Vergleich der gemessenen Halbwertszeit mit den E1 
gebnissen der Weisskopf-Formel konnte entnommen werden, daB e 
sich um einen M 3-Ubergang handelt. 


Die vorliegende Arbeit ergab fiir den Gesamtkonversionskoeffiziente: 
des isomeren Ubergangs 


Oe. = 35 42. 


Daraus und aus dem gemessenen Verhaltnis «, 16)/%6, folgt fiir de 
K-Konversionskoeffizienten der Wert 


Cx 11 1954 ae 1,2. 


Diese Ergebnisse kénnen mit den Rechnungen von Roser? und voi 
SLIv* verglichen werden. Die von beiden Autoren angegebenen K 
Konversionskoeffizienten stimmen fiir den hier betrachteten Ubergan 
miteinander iiberein. Aus den Tabellen von Rose wurden durch Inter 
polation die folgenden Konversionskoeffizienten fiir einen 161 keV 
Ubergang beim Hf gewonnen: 


| M3 
a 
K-Schale . San 
-Schale geass 2.2 
M-Schale. .. | 38 
Summe Bere |) Sea 


Die Tabellenwerte fiir die M-Schale sind ohne Abschirmung berech 
net worden. Daher wurde der Wert von Rose hier bereits mit einen 


13 Hore, N.: Ark. Mat. Astronom. Fys., Ser. A 36, No. 9 (1948). 
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experimentell fiir Au!® ermittelten Korrektionsfaktor!! von 0,6 multi- 
pliziert. 

Die gemessenen Faktoren stimmen innerhalb der MeBgenauigkeit 
gut mit den berechneten tiberein, so da die Charakterisierung des 
| Ubergangs als M 3-Strahlung sicher ist. 

Von besonderem Interesse ist die Zuordnung des 217 keV-Ubergangs, 
dessen Gesamtkonversionskoeffizient zu | 


Kos = 0,055 i 0,010 


) bestimmt wurde. Von diesem Ubergang war bekannt, daB es sich dabei 
jum E 14-, M1- oder E 2-Strahlung handeln miiBte7, wobei der M 1- 
| Strahlung der Vorzug gegeben wurde’, 

' Inder bereits angegebenen Weise wurden aus ee 
iden Tabellen von RosE folgende Konversions- 


' koeffizienten fiir einen 217 keV-Ubergang beim 


‘Hf berechnet: 15/y" Eos Cantey |e) 4,260 
I G217 
| E1 a ae ee 
| 14," — gg 
mreschale. .. . 0,0407 0,133 | 0,390 
Heeschale. . . .| 0,0060 | 0,066 | 0,060 
IiMeSchale. . . .| 0,0016 | 0,022 1 OO 
a ea et ere 3 0 
Smmmes . ss . 0,0483 | 0,221 | 0,467 


Fig. 4. Niveauschema des ;,Hf!®. 
Stark ausgezogene Linien: Zerfall 
Aus demVergleich der gemessenenWerte mit es Isomers; schwach gezeichnet: 
; ‘ : 3 P Zustande, die durch Coulomb- 

den berechneten folgt eindeutig, daB es sich beim Amreging erciohtwerden 

217 keV-Ubergang um E 1-Strahlung handelt. 

Damit kénnen Spin und Paritat der angeregten Niveaus des Hf!”® 
bestimmt werden. In Fig. 4 ist das neue Niveauschema dargestellt. 
-Messungen der Hyperfeinstruktur von SPECK und JENKINS!*16 er- 
gaben fiir den Spin des Grundzustands J =9/2. Die von HEYDENBURG 
und TEMMER! durch Coulomb-Anregung beobachteten Rotations- 
niveaus bei 119 keV und 260 keV entsprechen mit J = 11/2 und J = 13/2 
den Intervallregeln und haben gleiche Paritat wie der Grundzustand. 
Fiir den Spin des 378 keV-Niveaus kann aus den hier bestimmten 
Multipolordnungen auf einen Wert von J =17/2 oder 1/2 geschlossen 
werden. J =17/2 scheidet aus, da in diesem Falle ein intensiver Uber- 
gang zum 260 keV-Niveau auftreten miiBte, der nicht beobachtet wird. 


14 CRESSMANN, P. J., u. R.G. Wirkinson, in H. J. Lipkin: Proceedings of the 
Rehovoth Conference on Nuclear Structure, S. 294, Amsterdam 1958. 

15 Sprcx, R., u. F.A. JENKins: Phys. Rev. 101, 1831 (1956). 

16 Speck, R.: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. II 1, 282 (1956). 

17 HEYDENBURG, N.P., u. G.M. TeEmMeER: Phys. Rev. 104, 981 (1956). 
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Die Paritat der Niveaus bei 217 keV und 378 keV hat wegen des E 1-} 
Ubergangs das entgegengesetzte Vorzeichen wie die des Grundzustands. | 

Bei dem gemessenen negativen Vorzeichen des magnetischen Mo-| 
ments! sind Spin und Paritat des Grundzustands mit dem Schalen-) 
modell fiir ein kugelsymmetrisches Kernpotential nicht zu erklaren. 

MoTTELSON und Nirsson!>!8 beriicksichtigten bei ihren Rechnungen| 
einen deformierten Kern und ermittelten fiir das Grundniveau des| 
Hf!” einen 9/2*-Zustand. Aus dem gemessenen Quadrupolmoment}5-16,17) 
kann man auf einen Deformationsparameter 6 =0,19 0,06 schlieBen. | 
Fir 0,17<6<0,21 sollen nach MoTTELSON und NILSSON die nachsten 
Einteilchenniveaus 7/2-- und 1/2--Zustande sein. Dies stimmt genau 
mit den Ergebnissen der vorliegenden Experimente tiberein. Damit_ 
konnte gezeigt werden, daB das Niveauschema von NILsson auBer dem 
Grundzustand auch die angeregten Zustande beim Hf!’ richtig beschreibt. | 


Der Research Corporation, N. Y., der Deutschen Forschungsgemeinschaft und 
dem Bundesatomministerium danken wir fiir die Férderung der Arbeit durch 
bereitgestellte Mittel. 


18 MoTTELSON, B.R., u. S.G. Nirsson: Phys. Rev. 99, 1615 (1955). 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Miinchen 


Zur Frage der Elektronenemission des Nickels 
im Curie-Gebiet 
Von 
FRITZ FRAUNBERGER und ALBRECHT KELLERER 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 22. Dezember 1958) 
_ Es wurde die Elektronenemission und speziell die Exoelektronenemission einer 


Nickelprobe untersucht im Hinblick auf eine mégliche Anomalie im Curie-Gebiet. 
' Eine solche Anomalie wurde nicht gefunden. 


Ziel der Untersuchung 

Arbeiten von J.A. HEDVALL?})? und neuerdings von G.M. SCHWAB 
u. Mitarb.? weisen hin auf eine erhdhte katalytische Aktivitat der 
Ferromagnetika im Curie-Gebiet. 

Andererseits wurde in letzter Zeit ein Zusammenhang diskutiert, der 
zwischen den Zentren katalytischer Aktivitat und jenen Zentren be- 
stehen soll, welche die Emission von Exoelektronen begiinstigen. Unter- 
suchungen von H. NASSENSTEIN? sprechen fiir die Annahme, daB es sich 
um ein und dieselben Zentren handelt. 
| Da Nickel eines jener Metalle ist, an denen eine erhéhte katalytische 
| Aktivitat im Curie-Gebiet nachgewiesen wurde, war es von Interesse, 

den Temperaturgang seiner Elektronenemission zu untersuchen mit 
besonderem Augenmerk darauf, ob in dem Temperaturbereich, in dem 
die spontane Magnetisierung verschwindet, eine Anomalie auftritt. 
Eine solche Anomalie kénnte durch spontane Exoelektronenemission 
im Curie-Gebiet zustande kommen. 
Unabhangig davon war aber noch die Frage zu untersuchen, ob eine 
-etwa durch Bestrahlung angeregte Exoelektronenemission im Curie- 
Gebiet besonders stimuliert wird. 


MeBanordnung 
Fiir die Messungen wurde ein Auslésezahlrohr verwendet, wie es die 
Fig. 1 zeigt. Der Kathodenzylinder bestand aus Reinnickel (99,2% 
Ni-+Co) der Vereinigten Nickelwerke AG. Nach Einbau in das Zahlrohr 


1 Hepvatt, J.A.: Z. phys. Chem., Abt. B 27, 196 (1934). 

2 HEDVALL, J.A.: Reaktionsfahigkeit fester Stoffe. Leipzig 1938. 

3 Scuwas, G.M., u. H. GorrzeLer: Z. phys. Chem., N.F. 2, 1 (1954) sowie 
N. F. 3, 148 (1955). 

4 NASSENSTEIN, H.: Naturwiss. 43, 492 (1956). 
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wurde die Nickelprobe bei 250°C mit Wasserstoff reduziert und an-} 
schlieBend im Hochvakuum 30 Std lang auf 460° C erhitzt. Um den un- J 
kontrollierbaren EinfluB eines chemisch aktiven Zahlgases auszuschal- } 
ten, wurde das Zahirohr mit reinem Edelgas (Ar-+He) gefiillt und elek- J 
tronisch geléscht. Normalerweise wurde ein Neher-Harper-Léschkreis | 
verwendet, bei sehr hohen Impulszahlen eine Multivibratorkippschaltung § 
nach Maier-Lerpnitz. Die bifilar gewickelte elektrische Heizung umgab|f 


FillsturZzen 


\\ Anode _(/Tolybdin 0.025 mm) 


\\ hermodriahte Gehause (Jenaer bas) Mane een ene 


Fig. 1. Aufbau des Zahlrohres, Lange des Nickelrohres 15,0 cm 


das Zahlrohr bis zu den Einschmelzungen. Die Temperaturkonstanz | 


langs der Nickelprobe wurde gepriift. 


Ergebnisse 
Die Kurven der Fig. 2 und 3 zeigen die thermische Elektronen- 


emission der Probe in Abhangigkeit von der Temperatur. Die rechneri- | 


sche Auswertung zeigt, daB nahezu die Charakteristik einer Richard- 
son-Emission vorliegt. Im Gebiet der Curie-Temperatur ist eine Anomalie 
nicht zu erkennen. Die angegebenen Impulszahlen/min beziehen sich 
auf die Emissionsflache von 40 cm?, in ihnen steckt noch der temperatur- 
unabhangige Nulleffekt. Die Konstanz der Zahlrohrempfindlichkeit 
wurde mit Hilfe eines y-Praparates kontrolliert. Die Punkte der Fig. 2 
wurden erhalten, indem jeweils bei konstanter Temperatur 5 min Jang 
gezahlt wurde. Zuerst wurde die Temperatur in Schritten erhdht, an- 
schleBend wurde sie in Schritten erniedrigt. Fiir die Punkte der Fig. 3 
gilt das Analoge, nur wurde hier bei stetig veranderlicher Temperatur 
jeweils 1 min lang gemessen. 


Wurde im Zahlrohr eine Glimmentladung ausgelést und einige Mi- | 
nuten lang aufrecht erhalten, so trat nach ihrer Léschung eine zeitlich | 


abklingende Exoelektronenemission auf. Als Malter-Effekt ist diese 


Emission nicht zu deuten, da sie unabhaingig von der Richtung der | 


Glimmentladung auftrat. Es handelt sich wohl um eine Anregung 
durch Photoneneinwirkung; eine solche tritt auf, wenn sich auf der Ober- 
flache Elektronenhaftstellen befinden®:®. Dies ist bei der verwendeten 


Nickelprobe der Fall, da ihre Vorbehandlung bei so geringer Tempera- | 


tur erfolgte, daB vorhandene Stérstellen weiterbestehen konnten. 


° SEEGER, K.: Z. Physik 141, 224 (1955). 
§ Murrer, H.: Acta phys. Austr. 10, 474 (1957). 
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Es wurde bei bestimmter Temperatur jeweils eine Glimmentladung 
von 50uA einige Minuten lang aufrecht erhalten und dann das Ab- 
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Fig. 2. Elektronenemission der Nickelprobe in Abhangigkeit von der Temperatur, quasistationar gemessen. 
© Aufwarts; W abwarts 
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Fig. 3. Elektronenemission der Nickelprobe in Abhangigkeit von der Temperatur, bei gleitender Temperatur 
gemessen. © Aufwarts; W abwarts 


klingen der Emission verfolgt. Die Emissionsstarke nahm naherungs- 
weise mit {” ab; » vergrdBerte sich von etwa 0,4 bei D5 Om Ga mnie 
Z. Physik. Bd. 154 29 
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steigender Temperatur gegen 1. Die Anfangsintensitat der Emission und 

der Wert von m lieBen keine Anomalitét im Curie-Gebiet erkennen. 
Endlich wurde nach einer Glimmentladung die Emissionsstarke bei, 

gleitender Temperatur gemessen. Es zeigten sich auch hierbei keinerlei. 


Impulse pro Tynute 


250 300 550 400 [°C] 
Jemperatur 


Fig. 4. Elektronenemission der Nickelprobe nach Anregung durch Glimmentladung, bei gleitender 
Temperatur gemessen. © Aufwarts; A abwarts 


Anomalitaten im Curie-Gebiet. Als Beispiel sei die Kurve der Fig. 4 
angegeben. Die Anregung erfolgte bei einer Temperatur von 200° C 
durch eine Glimmentladung von 50 uA Stromstarke und einer Dauer 
von 15 min. Die Form solcher Kurven ist natiirlich wesentlich durch die 
Geschwindigkeit der Temperaturanderung bestimmt. In dem ange- 
gebenen Beispiel wurde die Temperatur mdglichst gleichmaBig erhéht 
und anschlieBend erniedrigt. 


' 


teitschrift fiir Physik, 154, 423—441 (1959) 


Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Technischen Hochschule 
Darmstadt 


Theorie der Strom-Spannungs-Charakteristik 
der stationaren Glimmentladung 


I. Die stromschwache Glimmentladung 


Von 
H. Nevu* 
Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 22. Dezember 1958) 


Jie scheinbaren Widerspriiche in den bisher vorliegenden Theorien der stationaren 
slimmentladung sind gréB8tenteils darauf zuriickzufiihren, daB in Entladungen 
nit kleinen Brennspannungen und geringer auf den Druck p bezogener Stromdichte 
/p? (stromschwache Glimmentladungen) andere Elementarprozesse dominieren 
us in Entladungen mit hohem Kathodenfall und groBem 7/p? (stromstarke Glimm- 
mtladungen). Es wird eine elementare Theorie der Strom-Spannungs-Charakte- 
istik der stromschwachen Glimmentladung mitgeteilt, die vom Beginn der Plasma- 
<ntwicklung bis zum etwa zehnfachen der Stromdichte des normalen Kathoden- 
alls reicht. In diesem Strombereich ist die Charakteristik im wesentlichen durch 
lie Abhangigkeit der mittleren Ionisierung 7, von der mittleren Feldstarke == (ON fil 
m Fallraum bestimmt. Die Theorie liefert eine befriedigende Erklarung des nor- 
malen Kathodenfalls aus den Elementarprozessen und ermdglicht eine Deutung 
der von PENNING gemessenen stabilen negativen Charakteristik einer langsbehin- 
derten Glimmentladung in Helium. 


1. Einfihrung 


Die fortschreitende Kenntnis der atomaren Prozesse in Gasen und 
in Oberflachen legt es nahe, bisher ungeléste Probleme der Theorie der 
Glimmentladungen erneut aufzugreifen. 

Die wichtigsten Teile der stationaren Glimmentladung sind der 
Hittorfsche Dunkelraum — im folgenden als Fallraum bezeichnet — 
and das negative Glimmlicht. In dem System von Differentialglei- 
shungen, das diese Entladungsteile beschreibt?, interessieren vor allem 
die Koeffizienten, die das Verhalten des Gases und der Elektroden 
kennzeichnen. 

Solche Koeffizienten sind unter anderem der «-Koeffizient fiir die 
[onisierung im Gasraum?), der y-Koeffizient oder ,,Kathodenwirkungs- 
vad‘ fiir die Ausldsung von Elektronen aus der Kathode* und der 


* Jetzt AEG-Forschung, Frankfurt a. M. 
1 WEIZEL, W.: Lehrbuch der theoretischen Physik, Bd. 2. 1950. 
2 ENGEL, A. v.: Handbuch der Physik, Bd. 21, S. 504. 1956. 
3 Logs, L.B.: Handbuch der Physik, Bd. 22, S. 445. 1956. 
4Tittte, P.F.: Handbuch der Physik, Bd. 21, S. 574. 1956. 
29* 
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6-Koeffizient oder ,,Plasmawirkungsgrad‘, der angibt, wieviel Ionen aus 
dem Glimmlicht in den Fallraum eintreten pro Elektron, das vom Fall: 
raum in das Glimmlicht einfliegt. | 

Die GréBen der Koeffizienten «, y und 6, insbesondere ihre Abhingig! 
keit von Stromdichte, Spannung und Feldstarke, sind in der Literatua 
noch sehr umstritten. Besonders empfindlich wirken sich die Zahlen+ 
werte dieser Koeffizienten auf die Berechnung der Strom-Spannungs- 
Charakteristik aus. Durch Vergleich der theoretisch ermittelten Charak- 
teristiken mit dem Experiment lassen sich Riickschliisse auf die Koeffil 
zienten ziehen. In der vorliegenden Arbeit soll versucht werden, dig¢ 
Koeffizienten «, y und 6 so weit wie méglich auf Elementarprozessé 
zuriickzufiihren und in der angegebenen Weise quantitativ am Experi 
ment zu iiberpriifen. | 

Wir beschranken uns in der Theorie auf eine eindimensionale Ent 
ladung. Alle Effekte die von der seitlichen Begrenzung der Entladun : 
oder von einer etwaigen Kriimmung der Kathoden-Oberflache herriihrer 
(Hohlkathoden-Effekt), bleiben daher unberiicksichtigt. 


2. Historische Ubersicht 


In den meisten alteren Theorien® wurde als «-Koeffizient die vo 
TOWNSEND und seinen Mitarbeitern gemessene Ionisierungs-Funktion 
also der «-Koeffizient als Funktion der 6rtlichen Feldstarke, verwendet 
So hat RoGowsk1® 1931 die Townsendsche Theorie des elektrische 
Durchbruchs erweitert durch die Beriicksichtigung der das Feld ver 
zerrenden positiven Raumladung. Aus dem Verlauf der Townsendscher 
Ionisierungs-Funktion gelang ihm die Erklarung der Spannungs-Ab 
senkung beim Durchbruch. Das Auftreten eines Wendepunktes im Ver 
lauf der Funktion erméglichte ihm eine Deutung des normalen und de 
anomalen Kathodenfalls. Die Glimmentladung erscheint dabei als di 
stationdr gewordene Form des Durchbruchs. Eine Rechnung unter ahn 
lichen Voraussetzungen wurde 1934 von v. ENGEL und STEENBECK 
durchgefiihrt *. 

Die Einfitthrung des Begriffs des Wirkungsquerschnitts in die Gasentladungs 
physik brachte in der Folgezeit ein besseres Verstandnis der Kinetik der Ladungs 
trager und zeigte die schwachen Stellen der alten Theorien auf. In diesen Theorie 
wurde angenommen, da alle an der Entladung teilnehmenden Ladungstrage 
aus StoBprozessen im Fallraum, also einem Entladungsgebiet hoher Feldstark 


herrtihren. So setzen RoGowskr und vy. ENGEL und STEENBECK die Ionisierun 
im m Plasma des negativen Glimmlichts gleich null mit der Begriindung, da® dor 


* Beide Theorien unterscheiden sich im wesentlichen dadurch, da8 Rocowsk 
ein konstantes Fallraum-Feld voraussetzt, v. ENGEL und StEENBECK ein linea? 
von der Kathode zur Glimmkante abfallendes Feld. 

5 Francis, G.: Handbuch der Physik, Bd. 22, S. 53. 41956: 

§ RocowskI, W.: Arch. Elektrotechn. 25, 551 (1931). 

? ENGEL, A.v., u. M. STEENBECK: Elektrische Gasentladungen, Bd. II. 1934. 
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jdie Feldstarke im Vergleich zum Fallraum verschwindend klein ist. Das ist sicher 
jaur zulassig unter der Voraussetzung, daB die mittlere Geschwindigkeit der Elek- 
tronen nur durch die 6rtliche Feldstdvke bedingt ist. 


1939 gaben WEIZEL, RoMPE und ScH6OnN§ und SCHERZER® fast 
jgleichzeitig geschlossene Theorien zur Glimmentladung an, in denen 
jsie sich von der Voraussetzung frei machten, da die Ionisierung nur 
\von der 6rtlichen Feldstarke abhangt. Diese Erweiterung ist sicher not- 
jwendig fiir Glimmentladungen mit hohem Kathodenfall (<1 kV). 
\Hier ist das Glimmlicht bereits so weit zur Kathode vorgeriickt, daB die 
dort austretenden Elektronen nur wenige freie Elektronen-Weglangen 
is Zum Rande des Glimmlichts durchlaufen. Das beschleunigende 
IFeld ist so groB, daB die Geschwindigkeit der Elektronen und damit 
ihre Ionisierungs-Fahigkeit im wesentlichen nur von der durchfallenen 
\Potentialdifferenz bestimmt wird?®. 

| Die aus den gemessenen Fallraum-Langen! und den Tonisierungs- Querschnitten 
errechnete Zahl der Ionisierungen im Fallraum ist bei hohem Kathodenfall sehr 
jgering, meistens kleiner als eins. Da infolgedessen der Energieverlust der Elek- 
ltronen durch unelastische St6oBe im Fallraum vernachlassigbar klein ist, wird 
jnahezu die gesamte im Feld gewonnene Energie in das Glimmlicht-Plasma ver- 
schleppt. Dort gebildete positive Ionen kénnen in den Fallraum diffundieren. 
(WEIZEL u. Mitarb. und SCHERZER beziehen, in Erweiterung von RoGowskIs Vor- 
stellungen, das negative Glimmlicht in die Tragerbilanz der Glimmentladung mit 
ein (6-Koeffizient). 

SCHERZER hielt es sogar fiir gerechtfertigt, sein Gleichungssystem durch 
‘Vernachlassigung der Ionisierung im Fallraum weiter zu vereinfachen. Die Sta- 
bilitat der Entladung wird dabei erreicht durch eine starke Volumen-Rekombination, 
‘auf die zuerst FrscHER!! hingewiesen hat. Durch seine Theorie kann SCHERZER insbe- 
sondere eine Erklarung des Verhaltens der Entladung bei Langsbehinderung geben. 


In den bisher angefiihrten Theorien bestimmen « und 6 den Verlauf 
der Charakteristik; der y-Koeffizient erscheint von untergeordneter Be- 
deutung und wird meist als konstant angenommen. Im Gegensatz dazu 
gaben LitTLE und v. ENGEL?” 1954 eine Theorie an, in der « konstant 
gesetzt und 6 vernachlassigt wird. In diesem Falle bestimmen die 
Prozesse an der Kathode (y-Koeffizient) die Charakteristik. Nach den 
Vorstellungen dieser Autoren liefert der Photo-Effekt an der Kathode 
durch UV-Strahlung den Hauptbeitrag zum y-Koeffizienten. Unter der 
vereinfachenden Annahme, daf nur die aus dem Glimmlicht stammenden 
{UV-Quanten wirksam sind, gibt diese Theorie eine befriedigende Uber- 
einstimmung der Charakteristik mit dem Experiment. An der Richtig- 
keit ihrer Voraussetzungen bestehen jedoch Zweifel, auf die in einer 
spateren Arbeit naher eingegangen werden soll. 


8 WEIZEL, W., R. Rompe u. M. Scuon: Z. Physik 112, 339; 113, 87, 730 (1939). 
9 SCHERZER, O.: Arch. Elektrotechn. 33, 207 (1939). 

10 GUNTERSCHULZE, A.: Z. Physik 59, 433 (1930). 

11 FiscHer, H.: Ann. Phys. 27, 81 (1936). 

22 Lirtie, P.F., and A. v. ENGEL: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 224, 209 (1954). 
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3. Das Gleichungssystem des Fallraums 


Wir wollen Gasdruck und Elektrodenabstand so klein annehmen 
daB sich nur der Fallraum und das negative Glimmlicht ausbilden 
Folgerichtig hatten wir fiir den ganzen so abgegrenzten Entladungsraun 
ein System von Differentialgleichungen aufzustellen, dessen Lésung di 
Aufteilung des Entladungsraumes in Fallraum und Glimmlicht zwangs 
laufig ergibt. Ein solches Vorgehen bringt aber erhebliche mathemati 
sche Schwierigkeiten mit sich®. Der weniger konsequente, aber wei 
iibersichtlichere Weg ist, die Existenz von Fallraum und Glimmlich 
vorauszusetzen und die beiden Entladungsgebiete einzeln zu behandela 
unter Beriicksichtigung ihrer bé 
sonderen Eigenschaften und de 
zwischen ihnen bestehenden W et 
selwirkung. 

Eine Theorie, die speziell auf dij 
Strom - Spannungs - Charakteristi 
hinsteuert, kann sich bei d 
Bestimmung des Potentials a 
den Fallraum allein beschranke 
denn die Potential-Differenzen i 
Glimmlicht-Plasma sind gegeniiber dem Kathodenfall zu vernachlassige 
Was die Trager-Bilanz betrifft, so laBt sich auch hier mit dem Fallrau 
allein auskommen, wenn man den Trageraustausch zwischen Fallrau 
und Glimmlicht in die Randbedingungen des Fallraums in Form ein 
zunachst unbekannten Parameters (6-Koeffizient) mit einbezieht?. 


Fig. 1. Potentialverlauf im Fallraum und im 
negativen Glimmlicht, schematisch 


Bei der Aufstellung unserer Gleichungen werden wir die Art d 
Elementarprozesse an der Kathode noch unbestimmt lassen und nu 
voraussetzen, da die Zahl der ausgelésten Elektronen proportional d 
Zahl der auftreffenden positiven Ionen ist. 

Wir werden uns einiger Modell-Vorstellungen bedienen, die ahnlic 
sind denen von WEIZEL u. Mitarb.§. Das Modell und die verwendete 
Bezeichnungen sind in Fig. 1 veranschaulicht. Der Abstand zwische 
der Kathode K und der Glimmkante G ist die Fallraumdicke d. Dil 
Anode A mége sich im negativen Glimmlicht befinden, aber nur so we 
eintauchen, da die Entladung nicht langsbehindert ist. Dann ist fi 
Kathodenfall y¢—@x mit geniigender Genauigkeit gleich der Brenn 
spannung U zu setzen. Mit 7~ und j* seien die Elektronenstrom- uné 
Ionenstrom-Dichten bezeichnet. Es ist dann 


=f Gl Y= jatis | Oo jaa (1 
Die Stationaritatsbedingung lautet demnach: 


y[(4 +6)M—1]=4. (2 


Strom-Spannungs-Charakteristik der stationaren Glimmentladung. I 427 
Fiir die Multiplikation M machen wir den iiblichen Ansatz?: 


Mees exp (fa dx). (3) 


IK 0 
Wir definieren als ,,mzttlere Fallraum-lonisierung 


d 
we 4| > 
i= 4 fads (4) 
0 
und als ,,mittleres Fallraumfeld“ 


X=Ujd. (5) 


_ Den Potential-Verlauf im Fallraum findet man durch Integration der 
_ Poisson-Gleichung 


eoY =— 7 Us; Ep 0 000 1OoALsec.y shcm (6) 


In der Literatur herrscht noch Unsicherheit dartiber, wie die mittlere 
Wanderungsgeschwindigkeit vi der Ionen von der 6rtlichen Feldstarke 
X= @'(x) abhangt. DruyvESTEYN und PENNING! halten den Ansatz 


Ven = ap’), (7) 
» wie ihn schon MorseE!4, RoGowsk1® und WEIZEL u. Mitarb.® benutzten, 
fiir den giinstigsten. Eine Begriindung wird nicht gegeben. LITTLE und 
| v. ENGEL” geben fiir die Geschwindigkeit der Ionen an der Kathode 
einen ahnlichen Ausdruck an, der nur die umladenden StdBe der Ionen 
mit den Gasatomen beriicksichtigt. 


Es scheint in der Tat so, da8 man mit dem Ansatz (7) fiir alle Glimmentla- 
dungen mit mittleren Fallraum-Feldstarken von etwa 0,2 bis 100 kV/(cm Torr) 
auskommt. Messungen, die (7) bestatigen, liegen zwar nur bis zu Feldstarken 
' von etwa 2kV/(cm Torr) vor!®,1®, aber einige wenige Uberlegungen geniigen, um 
mit gutem Gewissen zu extrapolieren: 

Die Theorie!?-18 kommt zu der Abhangigkeit vj,~’! unter der Voraussetzung, 
da& die mittlere freie Weglange A* der Ionen konstant und die Streuung kugel- 
symmetrisch im Schwerpunkt-System ist. Diese Voraussetzungen sind bei Ionen 
im artgleichen Gas fiir den oben genannten Feldstarke-Bereich naherungsweise 
erfiillt, wie aus folgendem hervorgeht: 

1. Der Energie-Austausch zwischen Ionen und Grundgas-Atomen erfolgt im 
wesentlichen durch elastische St6Be. Bereits bei Ionen-Energien von einigen eV 
sind die Anziehungskrafte durch Polarisation der Atome vernachlassigbar gegen- 
tiber den abstoBenden Kraften des Hartree-Feldes. Theorie!’ und Experiment?’ 


13 DRUYVESTEYN, M.J., u. F.M. PENNING: Rev. Mod. Phys. 12, 87 (1940). 

14 MorseE, P.M.: Phys. Rev. 31, 1003 (1928). 

15 HORNBECK, J.A.: Phys. Rev. 80, 297 (1950); 84, 615 (1951). 

16 VARNEY, R.N.: Phys. Rev. 88, 362 (1952); 89, 708 (1953). 

17 WaANNIER, G.H.: Phys. Rev. 83, 281 (1951); 87, 795 (1952). 

18 KIHARA, T.: Rev. Mod. Phys. 25, 844 (1953). 

19 Massey, H.S.W., u. R.A. SmiTH: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 142, 142 
(1933). 

20 LANDOLT-BORNSTEIN, Bd. I, Teil 1. 1950. 
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ergeben dann einen nahezu konstanten Ablenk-Querschnitt bis zu Ionen-Energien | 
von der Gré®enordnung keV; zahlenmafig liegt At p zwischen etwa 0,1 und 0,5 mm 
Torr (79, S. 346 und 347). 

2. Die Streuverteilung beim EinzelstoB ist zwar keineswegs kugelsymmetrisch. 
Vielmehr zeigen die Streuungen mit wachsender Ionen-Energie immer mehr 
Rutherfordschen Charakter2!. Bei Ionen im artgleichen Gas findet jedoch im 
Mittel bei jedem zweiten Sto eine Umladung statt, so daB man sich je einen StoB | 
mit und einen StoB ohne Umladung naherungsweise durch zwei St6Be mit kugel- 
symmetrischer Streuung ersetzt denken kann. 

Mit den Voraussetzungen A4* konstant und Streuung kugelsymmetrisch 
berechnet WANNIER!™ die Energie-Verteilung und die mittlere Wande- 
rungs-Geschwindigkeit der Ionen (Masse M*, Ladung e) und findet fiir 
die Konstante in (7) 

A= AAse das. 


Wir betrachten damit (7) als ausreichend begriindet und setzen 


vereinfachend 
vs = (e At p'/M*)!. (8) 


Nach den Gesetzen der Lawinenbildung und mit den Definitionen (1) 


ist der Ionenstrom an der Stelle x: 


, d 


j* =i(1 ; a exp( J adx)). (9) 


Die Integration der Potentialgleichung (6) wird nur dann einfach, 
wenn man raumlich konstante Ionisierung im Fallraum annimmt?®:®. 
Wir ersetzen deshalb «(x) in (9) durch den Mittelwert a, aus (4). Mit 
(8) und (9) und den Randbedingungen yw =U, gy’ =0 bei x =d ergibt 
die Integration von (6) den Potentialverlauf 


oes Ue (fret) G(d,(d—x)a,), 


4eredt af 
y (10 
6,9) =f [w—( —e9/(1 + 8)]haw. | 


0 


Die Forderung (0) =0 verlangt 


US (Soe J G(0,%4), (11) 


4 eB edt a 


Sieht man von dem Einflu8 der Fallraum-Ionisation ab, setzt man also 
%,=0, so wird aus (10) und (11) 


p(x) =U [4 — (4 — a/d)8). (12) 


21 Massry, H.S.W., u. E.H.S. Buruop: Electronic and Ionic Impact Pheno- 
mena. Oxford 1952. 
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Fig. 2 zeigt den Feldstarke-Verlauf y’(x) fiir a%,=0. DaB die Ableitung 
der Feldstarke fiir x =d unendlich wird, hat seine Ursache in der ge- 
waltsamen Forderung der verschwindenden Feldstarke am Plasmarand. 
Der vermutlich richtigere Verlauf ist angedeutet. Nach Messungen von 
STEIN” fallt das Fallraumfeld nahezu linear von der Kathode zur 
Glimmkante hin ab. 


Aus (11) erhalt man weiter den Zusammenhang zwischen Strom- 
dichte, Spannung und Fallraumdicke, wenn man die Gleichung so mit 


— 7 — Miherung: R~40/(& a) 


\ Aorrektur 
s 


s! 


x 


0 0 
0 G5 Sill 7 0 7 2 — ad 
Fig. 2. Feldstarkeverlauf im Fallraum Fig. 3. Die Funktion R(d, zd) aus (13), berechnet 
bei %=0 nach (10) 


dem Gasdruck # erweitert, da8 die Ahnlichkeitsgesetze hervortreten: 


7 a edt p\s Us = 
a Le (S| rae a, a), 43) 
R (6,4) = [G(8,%)4)]-!: vel. (10). 


Den Verlauf von F zeigt Fig. 3. Man sieht, daB FR fiir groBe ad nur 
sehr wenig von den Zahlenwerten von «,d und 6 abhangt. Fiir 6 0,2 
liegt R zwischen eins und drei, solange ad <1 ist, solange also noch 
Lawinenbildung im Fallraum auftritt. Die starkere Veranderlichkeit 
von RF bei 6<0,2 und a,d<1 liegt an den vereinfachenden Annahmen 
unseres Modells. Aus 6 =0 folgt naémlich, daB an der Glimmkante die 
Raumladung wie (d—.x)* verschwindet. Bei nicht extrem langsbe- 
hinderten Entladungen wird aber stets eine Einstr6mung von positiven 
Ionen aus dem Glimmlicht vorhanden sein, so daB man auch hier R 
als langsam veradnderlich annehmen kann. 


Fiir extrem langsbehinderte Entladungen, also fiir 6=0, gilt im 
Bereiche 0,2 Sa;d S 3 naherungsweise 


R=4,7/a,d. (14) 


22 STEIN, R.P.: Phys. Rev. 89, 134 (1953). 
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Da R den Zusammenhang zwischen der Ionisierung im Fallraum und} | 
der Raumladungsbegrenzung des Stromes herstellt, bleibt insgesamt }f 
festzustellen, daB die Starke der Ionisierung im Fallraum sich nur bev 
extrem ldngsbehinderten Entladungen auf die Stromdichte merklich aus- I) 
wirkt. Eine strengere Rechnung mit einem von x abhangigen « kann jf} 
daher, von diesem Fall abgesehen, keinen merklich anderen Zusammen-, 
hang zwischen U, 7 und d liefern als ihn (13) angibt. | 

Die Gl. (13) und die Stationaritaétsbedingung, die nach (2), (3) und) | 


(4) jetzt 


v[(4 +6) e%?7—1] =14 (15) J 


lautet, ergeben ein geschlossenes Gleichungs-System fiir die Charakteri-, | 
stik U = U(j/p2), wenn es gelingt, die Koeffizienten «,, y und 6 als Funk- | 
i 


tionen der Entladungsgr6éBen U, 7/f2 und pd anzugeben. Im nachsten | 
Abschnitt wenden wir uns zunachst der mittleren Ionisierung «; Zu. 


t 
i 


4. Die Ionisierung im Fallraum 


Die Berechnung der mittleren Ionisierung «, im Fallraum ist sehr 
kompliziert. Streng genommen ist « vom gesamten Potentialverlautf 
im Fallraum abhangig. Wir machen eine erste Vereinfachung durch | 
die Annahme linear abfallender Feldstivke X =2(1—x/d)X. Dann ist 
a, als Funktion der mittleren Fallraumfeldstarke X =U/d und der 
Brennspannung U darstellbar. 


Auch die Berechnung der Funktion «,(X/f,U) fiir ein linear ab- 
fallendes Feld ist umstandlich und muB hier unterbleiben. Wir wollen 
versuchen, eine analytische Darstellung in Form einer Naherungsformel 
anzugeben, die zwischen bekannten MeBwerten interpoliert. Zu diesem 
Zweck denken wir uns zunachst eine weitere Vereinfachung vorgenom- 
men: Wir denken uns das linear abfallende Feld durch ein homogenes 
Feld der Starke X ersetzt. Weiter lassen wir unberiicksichtigt, daB die 
durch Ionisierungs-Prozesse entstandenen Sekundarelektronen nicht 
die ganze Potentialdifferenz U durchlaufen. Wir schreiben also diesen 
Sekundarelektronen den gleichen raumlichen Mittelwert der Ionisierung 
zu, wie den aus der Kathode austretenden Elektronen. 


Fiir den vaumlichen Mittelwert ~ der Ionisierung eines Elektrons, das 
in einem homogenen Feld X eine Potentialdifferenz U durchlaufen hat, 
ist vom Verfasser in einer friiheren Arbeit?’ eine Ndherungsformel 
angegeben worden, die eine Erweiterung der Townsendschen Naherungs- 
formel darstellt und fiir den ganzen in der Glimmentladung vorkom- | 
menden Feldstarkenbereich gilt. Diese Formel umfaBt kleine Feld- 
starken, bei denen g nur von der Feldstarke, und groBe Feldstiarken, bei 


23 Neu, H.: Z. Physik 152, 204 (1958). 
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denen « nur von der Potentialdifferenz abhangt. Sie gibt auBerdem 
Naherungswerte in dem fiir Rechnung und Messung schwer zuganglichen 
Feldstarkebereich gleichzeitiger Feldstarke- und Spannungsabhingig- 
keit. 

Aus Uberlegungen iiber die Geschwindigkeits-Verteilung der Elek- 
tronen im Feld findet man, daB die Funktion ,(X/f,U) fiir die Ioni- 
sierung im linear abfallenden Feld von gleichem Charakter sein muB 
wie die Funktion «(X/f, U) fiir das homo- 
gene Feld. Zuriickkehrend zu dem linear 
abfallenden Feld wollen wir daher fiir a, 
den gleichen Ansatz machen, wie er fiir x 
im homogenen Feld erfolgreich war [?%, ay 


Gl. (14)]: 
Che f OX : i 

- = U) ve eens ear 

| A x . ( el i SBE IDE | 

il. oe oe DM BES 3 2 : 7 ae 


Fig. 4. Schematischer Verlauf der 


dn s(16) ist Aree tur die Gasart Charak-  Sivciew Bunktion 5, Xia des 

teristische Konstante. Die Spannungsab-  Fallraums; die Stoletow-Funktion 
A A - = f . = S = X/@ fiir das homogene Feld hat 

hangigkeit von a, wird ausgedrtickt durch s,, einen Abnlichen Verlauf 

das definiert ist als der rdumliche Mittelwert 

der Ionisierung eines Elektrons, das ein linear abfallendes Feld ohne 


Energieverlust, also im Grenzfall unendlich kleiner d, durchlauft: 


d 
= fff PAU! a 
SC). | s(p) dx; OO (» = a) (17) 
0 
Hierbei ist s(q) die differentielle Ionisierung fiir ein Elektron der Ener- 
gle eg. 
Die GréBe X* ist definiert als diejenige Feldstarke, bei der die aus 

a, abgeleitete ,, Stoletow-Funktion’ * 


5, = X/a% = Ul(«;d) (18) 


bei festgehaltener Spannung U ihr Minimum S7 hat. In der Schreib- 
weise (16) hangt X* nur von der Gasart, nicht aber von der Span- 
nung U ab; S¥ wird nur wenig groBer, wenn man hdhere Spannungen 
wahlt. Fig. 4 zeigt den schematischen Verlauf von S,(X/p, U) bei fest- 
gehaltenem U fiir Spannungen in der GréBenordnung 10° bis 10° V und 
Feldstirken bis etwa 5X*. Nach (18) gibt S, an, welche Potential- 
differenz ein Elektron im Mittel durchlaufen mu, um ein Ion zu er- 
zeugen. Je kleiner X ist, um so mehr Anregungsprozesse kommen aut 
eine Ionisierung, um so ,,teurer“ wird ein Ion®8. Ist X > X™*, so werden 
die Ionen mit wachsendem X immer teurer, da dann ein immer gr6Berer 
Anteil der im Feld aufgenommenen Energie nicht mehr in unelastischen 
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StéBen verbraucht werden kann, sondern zur VergroBerung der kineti- 
schen Energie dient. 

Soweit im folgenden Zahlenwerte fiir «, bendtigt werden, verwenden 
wir die Ergebnisse fiir die Ionisierung « im homogenen Feld*. Uber 
die hierdurch erzielbare Ge- 
nauigkeit soll in Abschnitt 7 
noch einiges gesagt werden. In 
Tabelle 1 sind fiir einige Gase 
die Konstanten A und X* der 
Formel (16) angegeben sowie die 
Minimalwerte S? der Stoletow- 
Funktion S,= X/«,;. 

Weiter wird in Formel (16) 
noch die mittlere differentielile 
Ionisierung S,, gleichbedeutend 
mit «, fiir den Grenzfall X > co, 
| | | benotigt, wie sie durch (17) 
Coe 4 6 619 —~U w*v definiert ist. Fig.5 zeigt den 
Pie 5 Ne ele eer | eee Veal Sony See om 

ist fiir den Fallraum 3/(U) = 5(U) Brennspannung U. Beimittleren 
Fallraum-Feldstarken, die gré- 

Ber als etwa 5 X* sind, l4Bt sich an Stelle der komplizierten Formel (16) 
bereits mit ausreichender Genauigkeit aS; setzen und aus Fig. 5 
entnehmen. Den charakteristischen Verlauf von a, tiber X und U 
zeigt Fig. 4 aus der friiheren Arbeit des Verfassers™* fiir Wasserstoff. 


Tabelle 1. Die Konstanten der Ionisierungsfunktion 


| He Ar vel Nz 
X*/p 50, 200 150. 1). 350.V (em Dorr) 
4 0,63 hy 3,6 | Ao (cmm Dorie! 
St 85 45 65 | 78 V 


5. Der normale Kathodenfall 
In dem Gleichungssystem des Fallraumes, bestehend aus den 
Gln. (13) und (45) aus Abschnitt 3, kann nach (16) der Koeffizient Oo; 
als bekannt vorausgesetzt werden. Wir schreiben a,d =US,, ent- 
sprechend der Detinition von S, nach (18). Das Gleichungs-System 
lautet dann: 
v [6 +1) eW5#— 1] =14, 


sees. edtp t ul 
pe 3¢0( Mt (pa)3 ’ (19) 


Sj; =X 5) Ya, =; (X/p), OC) mach (16)) = Uae 
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Hierbei wurde die Funktion R (0, a,@) in (13) naherungsweise gleich 
zwei gesetzt: wir schlieBen also extrem langsbehinderte Entladungen 
aus unseren Betrachtungen aus. Unbekannt sind in (19) weiterhin die 
Koeffizienten y und 6. 

Wir wollen nun zeigen, daB (19) mit den einfachen Annahmen 
y =konst. und 6=0 der alten Rogowskischen Theorie ® * eine Strom- 
Spannungs-Charakteristik mit einem Sfannungs-Minimum bei einer 
bestimmten Stromdichte ergibt. 

Wir bedienen uns hierzu des von Rocowsk! eingefithrten Ioni- 
sierungs-Anstiegs jz, der die Verstérkung einer Elektronen-Generation 


——— Glimmentiadung 


ik A stromschwach stromstark 


\ Fenning-_ 
\ Entloding 
\ 


H 
| 
| 
| 
| 
| 


co 70° 7 70° A(cm Torr) * 
ames 


Fig. 6. Schematischer Verlauf der Strom-Spannungs-Charakteristik U(j) einer Gasentladungsstrecke 


angibt. Fiir unser Modell ist der Ionisierungs-Anstieg 
w= y[(d +1) et]. (20) 


Denkt man sich als Funktion von U und7 aufgetragen (Rogowskisches 
u-Gebirge), so ist die Héhenlinie ~ =1 die Charakteristik der stationaren 
Entladung, wie Fig. 6 zeigt. Oberhalb der Hohenlinie ist «~ >1. Nach 
Fig. 6 gilt fiir das Spannungsminimum, das in unserem Modell identisch 
ist mit dem normalen Kathodenfall: 

ee == 0, firs Ul = konsts tind | ==), (21) 

] 

Wegen der zweiten Gl. (19) ist (21) gleichbedeutend mit 


se 


——() fins konst. ind 0 4. (22) 
aX 


Mit y=konst, 6 =0 folgt aus (20) und (22): 


ass =) fur "= koncw (23) 
aX 


_ Die Berechtigung dieser Annahmen im Falle der stromschwachen Entladung 
wird in Abschn. 7 diskutiert werden. 


434 H. NEv: 


Die Forderung (23) ist nach Fig. 4 fiir die mittlere Fallraumfeldstarke 
X =X* erfiillt. Der zugehérige Wert der Stoletow-Funktion ist S,;= Se: 
Nach der anschaulichen Bedeutung von S; ist X* die Fallraumfeldstarke, 
bei der mit einer verfiigbaren Spannung U die meisten Ionen erzeugt 
werden *. 

Fiir die Strom-Spannungs-Charakteristik folgt nun aus (23) und 
Fig. 6 formal die Zuordnung der Tabelle 2. Der Verlauf der Charakteri- 
stik U—=U(j) ist damit unmittelbar auf das 
Verhalten von S, bzw. a im Fallraum zuriick- 
gefihrt. 

Wir fragen nun, welche Entladung ,,guerstabil" 
ist. Die Bedingung dafiir, daB eine Entladung mit 


Tabelle 2 


ds 


| a es 
dX /U=konst. 


| aa U=konst. 


] 
| 
| 
| 
| 
| 
| 


| 

K Abfallender Ast . 0) <0 
ear ay: 3 

Fig. 7. Entladung mit freien Spannungsminimum Ig | = 0 aie 

Randern ° Ansteigender Ast <0) >0 


freien Randern stationar brennen kann, ist von SCHERZER® formuliert 
und durch Fig. 7 anschaulich gemacht worden: 


ee == (0 fir U0 = konsts und oe (24) 
Sie fiihrt wegen der zweiten Gl. (19) unmittelbar zu 
= 2=(0) iiphe (/ s= os. (25) 


Also nur die im Spannungsminimum brennende Entladung brennt mit 
freien Randern. Das erklart die bekannte Erscheinung der Entladung 
mit normalem Kathodenfall, bei der sich unabhangig von der Strom- 
starke stets die ,,normale‘’ Stromdichte einstellt. Wir werden die zu- 
gehorigen GréBen mit dem Index  versehen: U,, 7, , d,. 
Mit den vereinfachenden Annahmen y = konst. und 6 =0 lassen sich 
die GroBen U,, 7, und d, der Entladung mit normalem Kathodenfall 
nach (19) und (23) explizit angeben: 
U, = Sf in (1 + 4/y), (26) 
d, = U,|X*, (27) 
aah U3 


In op 
Pp = 3 &% Ge (pat: (28) 


* SEELIGER* hat in ahnlicher Weise als Extremal-Forderung fiir eine mini- 
male Brennspannung angegeben, daf U/(zd) ein Minimum sein soll. Die Voraus- 
setzung ist auch dort, daB y konstant ist. 

#4 SEELIGER, R.: Z. Physik 122, 209 (1944). 
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Hierbei sind S$ und X* naherungsweise aus Tabelle 1 zu entnehmen ; 
4* ist die mittlere freie Weglange der positiven Ionen, M+ ihre Masse 
und ¢) die Dielektrizitatskonstante des Vakuums. ZahlenmaBig un- 
bestimmt ist nur noch y. 

Wir wollen die Gln. (26), (27) und (28) an Hand von experimentellen Ergeb- 
nissen tiberpriifen, um Aufschliisse iiber die Zulassigkeit der vereinfachenden An- 
nahmen zu erhalten. 

Nach (27) soll die mittlere Fallraumfeldstarke U,/d, unabhangig vom Ka- 
thodenmaterial gleich der ,,giinstigsten Feldstarke‘‘ X* sein. In Tabelle 3 sind 


Tabelle 3. Daten des novmalen Kathodenfalles 


2 3 4 


Xn U xs 1 j 
d, us d f= eee, ae ue 
Pan n pay Pb P dy p ip p? 
7 |em Torr} V |cm Torr] V/(cm Torr) | V/(cm Torr) (cmTorr)- 


uA/(cm Torr)? 


Al 


19 2 


1-32 0,24 
Ar 100 0,29 (0,026 0,12 106 | 160 
ee 170 0,72 0,022 0,08 124. 72 
180 0,31 80,11 134 | 400 


einige MeSwerte® fiir Entladungen mit Eisen- und Aluminium-Kathoden wieder- 
gegeben (Spalten 1 bis 4). Der Vergleich der hieraus folgenden Werte X,, (Spalte 
5 und 6) miteinander und mit X* (Spalte 7) ergibt, daB die mittlere Fallraumfeld- 
starke nur wenig vom Kathodenmaterial abhangt, aber rund das 1,5- bis 2-fache 
der in Tabelle 1 angegebenen Werte von X* betragt. Dieser Unterschied wird in 
einer verfeinerten Theorie, auf die wir in Abschnitt 7 eingehen werden, beseitigt. 

Zur Nachpriifung von (26) ist y aus den experimentellen Werten von U, 
(Spalte 1 und 3) und den Werten von ST aus Tabelle 1 berechnet (Spalte 8, 9). 
Infolge der exponentiellen Abhangigkeit streuen die Ergebnisse stark. Sie legen 
jedoch bis auf He in der gleichen GroBenordnung wie die y-Werte fiir die Elektronen- 
Auslésung bei Beschu8 von Metall-Oberflachen mit langsamen positiven Ionen?!. 
Die geringere Antrittsarbeit von Al gegentiber Fe macht sich deutlich in entspre- 
chend héheren y-Werten fiir Al bemerkbar. Auch die Werte fiir He sind leicht 
erklarbar: der in Tabelle 1 angegebene Wert fiir S/ bezieht sich auf sehr reines 
He-Gas. Geringe Verunreinigungen durch Argon kénnen den mittleren Spannungs- 
bedarf Si pro Ion durch Ionisierung metastabiler Atome (Penning-Effekt!) leicht 
um 30% herabdriicken; wir kommen dann auch fiir He auf die richtige GréBen- 
ordnung von y. 

Die Uberpriifung von (28) fiihrt zu einem wenig befriedigenden Ergebnis. Als 
Ursache fiir die schlechte Ubereinstimmung der gerechneten Werte (Spalte 11) 
mit den MeBwerten (Spalte 12) sind die Unsicherheit der verftigbaren Angaben 
fiir At und der Messung von d, zu nennen; letztere insbesondere, weil d, mit 
hoher Potenz eingeht. Bei He kann eine verschieden starke Argon-Verunreinigung 
bei der U, und d,,-Messung gegeniiber der j,-Messung vorgelegen haben. 


Die Entladung mit anomalem Kathodenfall ist eine stabile, durch 
den Rand der Kathode querbehinderte Entladung (Fig. 7). Eine 
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zufallige Verringerung von d an einer beliebigen Stelle des Querschnitts J} 
iiber den durch die zweite Gl. (19) gegebenen Wert hinaus fithrt zu) 
X¢>0 und damit zum Zuriickweichen des Plasmas, also zur VergroBe- 
rung von d. Durch eine zufallige értliche Erhéhung der Stromdichte 


wird nach Fig. 6 der Ionisierungsanstieg w kleiner als eins, und die 


Stromdichte-Erhéhung wird riickgingig gemacht. Aus den gleichen) 
Uberlegungen heraus ist der fallende Ast der Charakteristik zwischen 


A und B instabil. 


6. Die Charakteristik bei /= 0 und konstantem y 


Wir wollen priifen, wieweit die Annahmen y konstant und 6<1 
iiber das Brennspannungs-Minimum hinaus zur Ubereinstimmung der 


6 


=f. 
70 O65 7 oe By wD 
— In 
Fig. 8. Charakteristik U(j) fiir H,. @ Berechnet nach (19) mit d6<1, y=0,05; b Messung von GUNTER- 
SCHULZE"; c Theorie von v. ENGEL und STEENBECK’; d Fallraumdicke d(j), berechnet wie a 


nach (19) berechneten Charakteristik mit dem Experiment fiihren. In 
Fig. 8 ist fiir Wasserstoff als Kurve a die nach (19) berechnete Charakte- 
ristik in der Form U/U,=f(j/7,) aufgetragen, wobei U, und 7, durch 


(26) und (28) gegeben sind. Die Zahlenwerte fiir %, wurden fiir die je- | 


weiligen Werte von #d und U nach (16) und Fig. 5 berechnet. Der 
Zahlenwert fiir y, der die Art des Kathodenmaterials beriicksichtigt, 
hat nur geringen Einflu8 auf die Charakteristik, da er nur logarithmisch 
eingeht; er wurde durch die Annahme U/S;=a,d=3 festgelegt, was 
nach der ersten Gl. (19) bedeutet y =(e?—1)10,05. Zum Vergleich 
ist in Fig. 8 die Kurve von v. ENGEL und STEENBECK? eingetragen, 


sowie die gemessene Charakteristik von GUNTERSCHULZE!, Das Zu- | 


sammenschrumpfen des Fallraumes ist aus dem ebenfalls nach (19) 
berechneten Verlauf von d/d,, erkennbar. 

Man sieht, da8 nur bis etwa 107, ungefahre Ubereinstimmung 
zwischen unserer Rechnung und der Messung von GUNTERSCHULZE 
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besteht. Entsprechendes zeigt sich bei Abschatzungen der Charakteristiken 
anderer Gase. 

Da wir keinen Zweifel an der Richtigkeit unserer Uberlegungen zur 
Fallraum-Ionisierung hegen, miissen wir schlieBen, daf fiir héhere Strom- 
dichten die Annahme y=konst. und 0<1 auch nicht niherungsweise 
zuldssig ist. DaB die v. Engel-Steenbecksche Kurve im Bereich j > 10], 
noch ertraglich mit der Messung iibereinstimmt, liegt an der unzulassigen 
Anwendung der Townsend-Formel fiir die Ionisierung in diesem Strom- 
dichte-Bereich. 

Wie bereits in der historischen Ubersicht gesagt, weichen die bis- 
herigen Theorien der Glimmentladung gerade in den Annahmen iiber 
y und 6 stark voneinander ab. Um hier scheinbare Widerspriiche zu 
beseitigen, ist es angebracht, den Bereich der Glimmentladung in Ent- 
ladungen mit geringer Stromdichte und Entladungen mit hoher Stromdichte 
zu unterteilen. Da es weitgehend gleichgiiltig ist, wo der Trennungs- 
strich zwischen stromschwachen und stromstarken Glimmentladungen 
gezogen wird, wollen wir die Unterscheidung so treffen, daB wir die 
Entladungen, bei denen die Stromdichte noch nicht so hoch ist, daB die 
Annahme y =konst., 6 =0 zu unrichtigen Ergebnissen fiihrt, als s¢vom- 
schwache Entladungen bezeichnen (Fig. 6). Die Bezeichnung strom- 
schwach gilt also nach Fig. 8 bis zum etwa zehnfachen der Stromdichte 
des normalen Kathodenfalls bei gleichem Gasdruck. 


7. Erlauterungen zu den Koeffizienten a,, y und 3 
im Bereich der stromschwachen Glimmentladung 


In den beiden letzten Abschnitten wurde gezeigt, daB unsere An- 
nahmen tiber die Koeffizienten «;, y und 0 im Bereich der stromschwachen 
Glimmentladung zu einer ungefahren Ubereinstimmung zwischen Theo- 
rie und Experiment fithren. Es bedarf nun einerseits einer physikali- 
schen Begriindung dieser Annahmen, andererseits ist nachzupriiten, 
welche Anderungen an den Annahmen vorgenommen werden miissen, 
um die Theorie zu verfeinern. Zunachst sollen die Annahmen iiber 
y, « und 6 einzeln diskutiert werden. 


a) Physikalische Begriindung der Annahme, y sei unabhangig von den 
EntladungsgréBen. Die auf die Kathode auftreffenden Ionen kénnen 
infolge ihrer Ionisierungsenergie ,, die als fotentielle Energie wirkt, 
und auch durch ihre kinetische Energie M*vx?/2 Elektronen auslésen 
(y;-Prozesse). Da die mittlere freie Weglange #A* der Ionen zwischen 
0,1 und 0,5 mm Torr liegt”®, hat bei Kathodenfeldstarken unter 1 kV/ 
(cm Torr), also im Bereich der stromschwachen Entladungen, die kine- 
tische Energie keinen merklichen EinfluB auf die Auslésung der Elek- 
tronen. Es bleiben nur y,-Prozesse durch Resonanz-Einfangung von 
Leitungs-Elektronen aus dem Kathoden-Metall unter gleichzeitiger 
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Emission eines Elektrons iibrig. Diese Prozesse sind nach Theorie ung} 
Experiment! unabhdngig von der Geschwindigkeit der Ionen, wenn mat 
von Veranderungen der Kathodenoberflache durch die aufschlagender} 
Ionen absieht. Weiter ist eine Elektronenauslésung durch Photoner} 
(y,-Prozesse) méglich*. Wegen des quantentheoretischen Zusammen: 
hanges der Ionisierungs- und Anregungs-Wahrscheinlichkeiten ist be} 
Beschrankung auf den Fallraum das Verhaltnis der Zahlen der an dea} 
Kathode eintreffenden Ionen und Quanten are ae pasa 


Eadlatoneee oBen. 


b) Die Naherungsannahmen fiir die Ionisierung a; im Fallraum. In| 
Gleichungs-System (19) war die mittlere Ionisierung im Fallraum durch 
die Stoletow-Funktion S,=X/«;, beriicksichtigt worden, deren Verlaut 
iiber der mittleren Fallraumfeldstarke X =U/d bei festgehaltenem U 
die Fig. 4 wiedergibt. Unsere Naherungsannahme war, dab S; zahlen 
maBbig etwa iibereinstimmt mit der entsprechenden Funktion S = X/ 
fiir ein homogenes Feld X = U/d. Insbesondere war in Tabelle 1 nahe- 
rungsweise S# =S* und X* =X™* gesetzt worden. Wie weit das be 
rechtigt ist, laBt sich nur auf Grund eingehender Untersuchungen zur 
Kinetik der Ladungstrager im Fallraum entscheiden; das Ergebni 
k6nnen wir nur andeutungsweise wiedergeben. 

Betrachten wir zunachst ein homogenes Feld X =U/d. Fiir X =X*f 
erreicht der Spannungsbedarf S pro Ionisierung ein Minimum S* 
ahnlich dem Minimum in Fig. 4. Fiir X =X* liegen also optimale 
Tonisierungs-Bedingungen vor. Diese stehen in Zusammenhang damit, 
daB bei der Feldstarke X* die mittlere Energie der Elektronen etwa 
dem Maximum g;max des lonisierungs-Querschnittes entspricht. Gehen 
wir zu einem linear abfallenden Feld iiber, so werden fiir die Primar- 
Elektronen optimale Ionisierungs-Bedingungen dann vorliegen, wenn 
das mittlere Feld X =U/d wieder etwa gleich X* ist. Dann erhalten 
die Elektronen namlich in Kathodennahe soviel iiberschiissige kine- 
tische Energie, da sie in dem schwachen Feld vor der Glimmkante| 
(Fig. 2) nicht unter 97,,,, abgebremst werden. Anders ist es bei Beriick- 
sichtigung der Sekundar-Elektronen, die nach der Vereinbarung in 
Abschnitt 4 in der Definition von S, eingeschlossen sind. Da sie vor- 
wiegend in Nahe der Glimmkante, also im schwachen Feld entstehen,. 
erhalt man jetzt optimale Ionisierungs-Bedingungen, wenn man X 
etwas groBer als X* wahlt. Eine Abschatzung der oberen Grenze von 
X* ergibt, daB fiir U/S,=4 die giinstigste mittlere Fallraum-Feldstarke 
hochstens 1,5 X* betragt. Der in Abschnitt 5 aus den Messungen ge- 
fundene Sachverhalt, daB U,/d, 1,5 bis 2X* betrigt, ist damit also 
zum Teil aufgeklirt. Wie wir noch sehen werden, liegt der Rest der 
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Diskrepanz vermutlich in der Nichtberiicksichtigung des Plasma- 
} wirkungsgrades. 

Fir S; findet man aus Uberlegungen zur Kinetik, daB fir U/S,S4 
, ohne merklichen Fehler S¥ gleich S* gesetzt werden kann. 

c) Der Plasmawirkungsgrad J. Die ,,giinstigste’’ Feldstirke Y* ist 
im homogenen Feld auch dadurch gekennzeichnet, daB die von den 
Elektronen im Mittel aus dem Feld aufgenommene kinetische Energie 
» gerade noch durch unelastische StéBe aufgebraucht werden kann. Das 
gilt auch noch angenahert fiir das inhomogene Fallraumfeld der mittleren 
Feldstarke U/d =X =X*. Bei diesem U/d ist die mittlere Energie der 
vom Fallraum in das Glimmlicht 
einfliegenden Elektronen so gering, 
daB die im Plasma erzeugten Ionen 
fast vollstandig zur Deckung der 
Rekombinations - Verluste — bendtigt 
werden. Der Plasmawirkungsgrad 6 
ist dann vernachlassigbar. Ist da- 
gegen X > X*, so kénnen im Plasma 
tiberschtissige Ionen erzeugt werden, 
die in den Fallraum abwandern. Im 
Bereich XE sS X eS 5x * hangt die Fig. 9. PAO a Sf und mutes 

3 i A lonisierungsaufwand W; im Fallraum, 
Energie der in das Plasma einfliegen- schematisch 
den Elektronen und damit auch 6 
stark von X, weniger stark von U ab. Wir versuchen, im folgenden 
eine Abschatzung von 6 = 6(X/f, U) zu geben. 

Der Energiebetrag eS,, den ein Elektron pro ionisierenden StoB 
im Mittel aus dem Fallraumfeld aufnimmt, setzt sich, wie in Fig. 9 
skizziert ist, zusammen aus dem Anteil W,, der in unelastischen StéBen 
verbraucht wird, und einem Anteil eS,—W,, der zur Beschleunigung 
des Elektrons dient?3. Die mittlere Energie der in das Glimmlicht ein- 
fliegenden Elektronen ist damit eU(1—WJeS,). Ist W, der Ioni- 
sierungs-Aufwand im Plasma des Glimmlichts und x der Bruchteil der 
positiven Ionen, der in den Fallraum diffundiert, so wird der Plasma- 
Wirkungsgrad ueU f % i), 

eS 
Setzen wir (29) in die Formel (20) fiir den Ionisierungsanstieg «” ein und 
machen wir die naheliegende Annahme, daf der Ionisierungsaufwand 
im Plasma etwa gleich dem im Fallraum ist, so folgt aus der Bedingung 
(22) fiir das Spannungs-Minimum der Charakteristik an Stelle von (23) 
a (s pies ieee PASS (s) CW ay (30) 

Was) Malm ed Xe W,] aX 

Die Differentiationen sind wieder bei konstantem U auszufiihren. 
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Im Grenzfall x =0 folgt aus (30) das schon frither fiir 0 =0 gefundene 
Ergebnis X = X*. Fiir 0<x<1 gibt es stets eine mittlere _Feldstarke} 
X > X*, die (30) erfiillt. Man erkennt dies daraus, daB dW dX nach} 
Fig. 9 stets negativ ist, wahrend die erste Klammer in (30) stets positiv | 
ist, da x definitionsgemaB zwischen null und eins liegt und S, nach} 
Fig. 9 nicht kleiner als W, sein kann. Der Unterschied zwischen U,,/d,, =} 
X nach (30) und ( sare = X* ist um so geringer, je flacher W, in der} 
Umgebung von X verlaiuft. Fiir quantitative Angaben amt aller- |) 
dings die Funktionen W, und S, genauer bekannt sein. i 

Wir stellen also fest: Fiir alle Werte von x, einschlieBlich des Grenz- } 
falles x =0,6=0, in dem alle im Plasma erzeugten Ionen verloren- } 
gehen, und des Grenzfalles x =1, in dem alle im Plasma erzeugten | 
Ionen in den Fallraum abwandern, liefert (30) ein Spannungsminimum | 
mit einer mittleren Fallraum-Feldstarke U,/d, <X*. Es ist einleuch-_ 
tend, daB bei Nutzbarmachung der kinetischen Energie der ins Plasma 
eintretenden Elektronen eine gegentiber X* erhéhte Feldstarke fiir die 
Ionenerzeugung giinstiger wird. 

Die Beriicksichtigung des Plasmawirkungsgrades ergibt also, wie die 
Uberlegungen zur Fallraum-Ionisierung in b), eine Korrektur der Daten 
des normalen Kathodenfalls in richtiger Tendenz. 


8. Zur Penningschen negativen Charakteristik 


Das scharfe Ansteigen des Stromes bei etwa 157, in Fig. 8 gibt 
einen Hinweis fiir die Erklarung des 1931 von PENNING bei einer stark 
langsbehinderten He-Entladung beobachteten Phanomens einer stabilen 
negativen Charakteristik®®. Starke Langsbehinderung bedeutet 6 0. 

stobile negotve Vas Umkippen der Charakteristik (Fig. 10) er- 
- Charakteristik folgt bei einer mittleren Fallraum-Feldstarke, 
‘ die groB ist gegenitber X*. Daher hangt die 
Fallraum-Ionisierung «, fast nur von der Brenn- 
spannung ab. Wir schreiben mit (13), (14) 
und (15) das Gleichungssystem des Fallraumes- 
in der Form: 


: Goede 
Jn Jy —J a ( ) (34) 
Fig. 10. Uberkippen de . U? 1 = = 
Charakteristik U1) : a: a fs ad ; Co a,(U) . (32) 


Machen wir wieder die Annahme y =konst., so wird nach (32) die Cha- 
rakteristik U = U(j) negativ, wenn d starker als mit U? anwachst. Da 
wegen y=konst. nach (31) auch gd konstant sein muB, ist die Cha- 
rakteristik also negativ, wenn a, starker als mit U -§ abfallt, was fiir 


> PENNING, F.M.: Proc. Roy. Acad. Amst. 34, 1305 (1931). — Phys. Z. 33 
816 (1932). , 
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_ groBe U sicher zutrifft (Fig. 5). Es mu8 dann eine Grenzstromdichte 1 
existieren, die sich durch keinerlei Spannungserhéhung iiberschreiten 
la8t. Bei weiterer Spannungserhdhung sinkt die Stromdichte wieder 

) ab. Warum bei y=konst. und 6=0 die Stromdichte nicht beliebig 

, groB werden kann, ist auch anschaulich einzusehen. Die Raumladungs- 

gleichung erlaubt eine Stromvermehrung nur auf zwei Wegen: Durch 

. Erhéhen der Brennspannung und durch Einschrumpfen des Fallraumes. 

Beide Wege fithren aber bei hohen Feldstarken zu einer Verminderung 

der Fallraum-Ionisierung, die der Stationaritatsbedingung (31) wider- 

spricht. 


Die Tatsache, daB eine negative Charakteristik nur bei He beobachtet wurde, 
dirfte darin ihre Erklarung finden, da®B Helium von allen Gasen die gréBte mittlere 
freie Weglange fiir Ionisierung, also das kleinste a, zeigt; dies verlangt nach (31) 
groBe d und hat zur Folge, da auch bei groBen Brennspannungen die Fallraum- 
Feldstarke gering ist und damit die Energie der auf die Kathode auftreffenden 
Jonen nur zur ,,potentiellen’’ Elektronen-Auslésung ausreicht, was einem kon- 
stanten y entspricht. Das Uberkippen der Charakteristik wurde vermutlich be- 
gunstigt durch die Penningsche Anordnung mit einem relativ groBen Elektroden- 
abstand im Vergleich zum Durchmesser der Kathode, der zu einer seitlichen Weg- 
diffusion von Ladungstragern fiihrte. Diese Diffusionsverluste wirken sich wie 
eine weitere Verkleinerung von Oy aus. 


Die Langsstabilitat dieser Charakteristik ergibt sich aus der Tat- 
sache, daB nach Fig. 6 das Gebiet mit w>1 links der Kurve liegt. 


9. Ergebnis 


Die Untersuchungen haben gezeigt, da im Bereich der strom- 
schwachen Entladung — das ist vom Beginn der Plasmabildung bis 
etwa zum zehnfachen der beim normalen Kathodenfall auftretenden 
Stromdichte — der Verlauf der Charakteristik im wesentlichen aus den 
Ionisierungs-Bedingungen im Fallraum zu verstehen ist und daB UV- 
Quanten und positive Ionen aus dem negativen Glimmlicht in erster 
Naherung vernachlassigt werden kénnen. Damit erweisen sich die 
Theorien von RocowskI und v. ENGEL und STEENBECK im Bereich der 
stromschwachen Entladung als gute Naherungen. Die Vorstellungen 
von WEIZEL, SCHERZER und Little und v. ENGEL sind in diesem 
Strombereich wenig brauchbar. Im Gegensatz zu alteren Theorien 
liefert die vorliegende Untersuchung einen Hinweis fiir das Phanomen 
der Penningschen stabilen negativen Charakteristik. 

Die formelmaBige Erfassung der Ionisierung im Fallraum 1laBt er- 
kennen, daB die Annahme eines konstanten Kathoden-Wirkungs- 
grades y und eines vernachlassigbaren Plasma-Wirkungsgrades 6 nicht 
auf die beobachtete Charakteristik der stromstarken Entladung fithren 


kann. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 


Der Einflu8 von Gitterfehlern 
auf die Ubergangstemperaturen 
verschiedener Supraleiter 
Von 
GUNTHER VON MINNIGERODE 
Mit 7 Figuren im Text 
(Eingegangen am 8. January 1959) 


Durch eine plastische Deformation der Metalle bei He-Temperaturen wird eine) 
Vielzahl von Gitterstérungen erzeugt. Der Einflu@ dieser eingefrorenen Gitter-. 
fehler auf die Ubergangstemperatur der Supraleitung wird untersucht. Kalt- 
verformung von Folien und getemperten Aufdampfschichten bewirkt bei einigen 
Supraleitern einen zum Teil betrachtlichen Anstieg der Ubergangstemperatur 
(einige 1/,)° K), im Fall des Quecksilbers wird jedoch eine Erniedrigung der Uber- 
gangstemperatur beobachtet. Diese Messungen werden mit den bekannten Ver- 
suchen der Kondensation der Metalle bei He-Temperaturen verglichen. Die gute} 
Ubereinstimmung der Ergebnisse zeigt, daB auch in abschreckend kondensierten 
Metallschichten im wesentlichen die physikalischen Gitterfehler fiir die Verande- 
rungen der Supraleitfahigkeit verantwortlich sind. 


§ 1. Einleitung 


Die Ubergangstemperatur* zur Supraleitung kann bei reinen Me- 
tallen im allgemeinen nur wenig beeinfluBt werden. So zeigt poly- 
kristallines und einkristallines Material fast denselben Sprungpunkt, 
selbst plastische Verformung des Metalles bei Zimmertemperatur und 
die Kondensation des Metalldampfes auf eine warme Unterlage ver- 
modgen die Ubergangstemperaturen nicht wesentlich zu verdndern. 
Dagegen zeigen abschreckend kondensierte Metallschichten ganz andere 
Ubergangstemperaturen als das kompakte Material. Hierbei wird das | 
Metall in einer diinnen Schicht auf eine Unterlage aufgedampft, die bis 
zu He-Temperaturen abgekiihlt ist. Das Verhalten solcher abschreckend 
kondensierter Metallschichten wurde von Hi1scH u. Mitarb.! in einer 
Reihe von Arbeiten ausfithrlich untersucht, die veranderte Ubergangs- 
temperatur zur Supraleitung wird mit dem hohen Gehalt der einge- 
frorenen Gitterfehler erklart. 


* Als Ubergangstemperatur oder Sprungpunkt wird die Temperatur bezeichnet, | 
bei der R/R, = 1/2 ist, R, = Restwiderstand der Probe vor Eintritt der Supra- 
leitung. | 

* Zusammenfassung von Hitscu, R., u. W. MARTIENSSEN: Nuovo Cim. Suppl. | 
7, 480 (1958). | 
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Auch in den hier vorgelegten Versuchen soll der Einflu8 untersucht 
werden, den die bei sehr tiefen Temperaturen eingefrorenen Gitterfehler 
auf die Ubergangstemperatur der Supraleitung ausiiben. Die Gitter- 
fehler werden durch plastische Deformation des Metalles bei sehr 
tiefen Temperaturen im kompakten aus dem SchmelzfluB erstarrten 
Material erzeugt. Man kann hierbei von chemisch sehr reinen Versuchs- 
proben ausgehen und so mit Sicherheit den Einflu8 physikalischer 
Gitterfehler von der Wirkung von Fremdatomen trennen?. 

Die mit der plastischen Deformation bei He-Temperaturen* beob- 
achteten Verschiebungen der Ubergangstemperaturen werden mit den 
Ergebnissen an abschreckend kondensierten Metallschichten verglichen. 
Hierfiir werden die Versuche der abschreckenden Kondensation mit den 
Metallen gleicher Reinheit und Herkunft wiederholt. Die Auswahl der 
untersuchten Supraleiter ist dadurch gegeben, daB die Ubergangs- 
temperaturen zur Supraleitung mit der verwandten Apparatur zu- 
ganglich sind, und daB auBerdem die Supraleiter als chemisch sehr reine 
Metalle erhaltlich sind**. 


§ 2. Zur Versuchsanordnung 

Uber Einzelheiten der Versuchsanordnung ist schon in fritheren 
Arbeiten berichtet worden?:+, es soll deshalb hier nur das Wesentliche 
kurz wiederholt werden. 

Zunachst werden aus chemisch sehr reinen Metallproben Folien von 
etwa 10 u Dicke und 1 mm Breite hergestellt. In einer Lange von 12 mm 
werden die Fohen mit getrennten Strom- und Spannungselektroden 
aus Platin auf eine Unterlage aus kristallinem Quarz gepreBt. Bei 
tiefen Temperaturen kann man diese Streifen unter Druck mit einer 
Stahlkugel bewalzen und dabei plastisch deformieren. Die Walzein- 
richtung besteht aus einem um eine Achse beweglichen Segment, das 
eine Stahlkugel von 3 mm @ unter einer Federkraft von 3 kp quer tber 
den Folienstreifen rollt. Durch einen kleinen Vortrieb der Walzkugel 
wird so nacheinander die Supraleiterfolie kaltbearbeitet. Fig. 1 zeigt 
in einer stark vergréBerten Aufnahme den bei 4,2° K bearbeiteten Teil 
einer Indiumfolie. Wegen der kleinen Auflageflache der Walzkugel 
(eine einzelne Walzspur ist etwa 0,2 mm breit) entspricht die Walzkraft 
von 3 kp einem Druck von etwa 104 kp/cm?. Auf 1 mm Folenlange ent- 
fallen 50 bis 70 Walzspuren, der Vortrieb der Walzkugel ist also kleiner 

* Im folgenden auch kurz als Kaltbearbeitung oder Kaltverformung bezeichnet. 

xx Uber einige Ergebnisse dieser Arbeit wurde auf der Physikertagung Essen 


1958 berichtet. 
2 CHOTKEVITSCH, W. ]., u. W.R. GoLtk: J. exp. theor. Phys. USSR. 20, 427 


(1950). 
3 BUCKEL, W., u. R. Hiscu: Z. Physik 132, 420 (1952). 
4 BucKke., W., R. HitscH u. G. v. MINNIGERODE: Acta phys. Hung. 8, 5 (1957). 
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als 1/,) der Breite einer einzelnen Walzspur. Man kann deutlich erkennen, 
daB so alles Material nacheinander plastisch deformiert wird. In dem 
hier gezeigten Beispiel wird der Rand der sehr weichen Folie teilweise 
zerstért. Eine solche Anderung des Geometriefaktors muB bei der 
Widerstandsmessung beriicksichtigt werden, hat aber keinen Einflu8 
auf die Ubergangstemperatur. 


Diese Vorrichtung wird in einen He-MeBkryostaten eingebaut, in | 
dem das Helium nach der Methode der einmaligen adiabatischen Ex- }} 


pansion verfliissigt wird. Alle Temperaturen aus dem Bereich 1,3 bis 
350° K kénnen eingestellt 
werden. Die Anordnung 
befindet sich im Vakuum 
und wird durch Schutz- 
schilde auf der Tempe- 
ratur des fliissigen Hy, 
bzw. O, gegen Warme 
zustrahlung abgeschirmt. 
Uber Nylonfaden und 
eine vakuumdicht durch- 
gefiihrte Achse kann die 
oben beschriebene Walz- 
vorrichtung von auBen be- 
dient werden. Zur Tempe- 
raturmessung wird ober- 
halb 90° K ein Thermo- 
element, unterhalb ein 
Fig. 1. VergréBerte Aufnahme einer kaltverformten Indiumfolie. eae: Ea 
MaBstab 1:33. Die Folie ist bei 4,2° K mit einer Stahlkugel von Unter 4,2° K wird zu- 


= : SP WRISTS: wae GID babe ; on a a 63. _ 
3 mm § und unter einer Walzkraft von 3 kp bew mas worden. sitzlich der Dampfdruck 
Das Bild zeigt einen Vorschub der Walzkugel von 0,0185 mm pro : 

Walzspur, eine einzelne Walzspur ist etwa 0,2 mm breit des Hehumbades be- 


stimmt. 

Sollen auch Aufdampfschichten mit dieser Anordnung untersucht 
werden, so werden sie in der Kalteapparatur selbst erzeugt. In einem 
seitlichen Ansatz wird das Metall aus einem schleifenférmig gebogenen 
Wolframband abgedampft und auf der kristallinen Quarzplatte konden- 
siert. Eine Blende dicht vor dem Auffanger gibt der Schicht die ge- 
wiinschte Form. Als Strom- und Spannungselektroden werden Gold- 
streifen vor dem Versuch auf die griindlich gereinigte Quarzplatte auf- 
gedampft. Bei der Erzeugung von Aufdampfschichten wird besonders 
auf gutes Vakuum geachtet, wahrend des Aufdampfens ist es auch an 
den warmen Stellen der Apparatur besser als 10-6 Torr. 

Der elektrische Widerstand der Folien und Schichten wird in Langs- 
richtung aus Strom-Spannungsmessungen bestimmt. In den folgenden 
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Versuchen betragt der MeBstrom maximal 10 mA bei Widerstanden von 
etwa 10-4. Die abgeladene Leistung von 10-8 W ist hinreichend klein, 
um die Temperaturmessung nicht zu stéren. AuBerdem wird wiederholt 
nachgepriift, daB die Ubergangskurven nicht von der Stromstarke be- 
einfluBt werden. Die Spannung von etwa 10~® V wird mit einem Siemens- 
Supergalvanometer gemessen. 


§ 3. Experimentelle Ergebnisse 
bei Kaltverformungsversuchen an Folien 


Fiir die Metalle Tl, Sn, Nb, In, Pb und Hg werden die Ergebnisse 
in den Fig. 2a und b gezeigt. Die verschiedenen Supraleiter sind in 
der genannten Reihenfolge untereinander angeordnet. Die Art der Auf- 
tragung und die Versuchsfiihrung sind so ahnlich, daB sie nur am Bei- 
spiel des Thalliums erklart werden sollen. Im rechten obersten Teilbild 
ist aufgetragen der elektrische Widerstand der Tl-Folie iiber der Tem- 
peratur. Beim Abkiithlen der Folie beobachtet man den bekannten 
lnearen Widerstandsabfall, der in der gestrichelten Kurve dargestellt 
ist. Die zugehdrige Ubergangskurve zur Supraleitung ist im mittleren 
Teilbild in einem stark vergroBerten MaBstab herausgezeichnet. Nun 
wird bei der Temperatur des fliissigen Heliums ein Teil der Folienlange 
bewalzt, so daB ein bearbeiteter und ein unbearbeiteter Teil der Folie 
hintereinander geschaltet sind. Die Kaltverformung fithrt zu einem 
erheblichen Anstieg im Restwiderstand und, was das Wesentliche des 
Versuches ist, zu einer erhdhten Ubergangstemperatur des kaltbearbei- 
teten Folienteiles. Es entsteht so eine treppenférmige Ubergangskurve 
(ausgezogene Kurve). Der Abstand der Stufen auf der Temperaturachse 
liefert die Verschiebung der Ubergangstemperatur mit der Kaltver- 
formung. Obwohl in diesem Beispiel nur 10% der Schichtlange bearbei- 
tet worden sind, ist der Restwiderstand um das 100fache angestiegen. 
Um die Ubergangskurven vor und nach der Kaltbearbeitung iiberhaupt 
vergleichen zu kénnen, sind sie im linken Teilbild der Figur noch einmal 
im normierten Widerstandsmafstab dargestellt; A, ist der Restwider- 
stand vor Eintritt der Supraleitung, dort ist A/F, =1. Durch Tempern 
auf Zimmertemperatur (ausgezogene Kurve im rechten Teilbild) erreicht 
man in den meisten Fallen den alten Ausgangswiderstand. Bei erneutem 
Abkiihlen sind die Erhéhungen im Restwiderstand und die Verande- 
rungen im Supraleitverhalten verschwunden. Wird jedoch wie beim 
Thallium der Geometriefaktor bei der Verformung verandert (etwa durch 
Risse in der Folie), so erreicht man einen héheren Widerstandswert bei 
Zimmertemperatur. Aus dem Verhdltnis der Widerstandswerte bei 
Zimmertemperatur kann man bestimmen, welcher Anteil der Rest- 
widerstandserhéhung durch die Beschadigung der Folie bedingt ist. 
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Erneutes Abkiihlen bestitigt, daB dieser Anteil nur klein ist und man — 


jetzt wieder die alte Ubergangskurve durchlauft. 
Die Ubergangstemperatur der Tl-Folie wird durch Kaltverformung | 


um 0,28° K zu héheren Temperaturen verschoben. Dieser Effekt nimmt _ 


in der angegebenen Reihenfolge der Supraleiter systematisch ab. Beim 
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Fig. 2a. Elektrischer Widerstand und Supraleitverhalten von Tl-, Sn- und Nb-Folien vor und nach der 
Kaltverformung bei He-Temperaturen. Gestrichelte Kurven (—o——o—): Widerstandsverlauf und Ubergangs- 


kurven zur Supraleitung der unbearbeiteten Folien. Ausgezogene Kurven (—@—@—): Widerstandsverhalten 
und veranderte Ubergangskurven nach Kaltbearbeitung eines Folienteiles 


Indium betragt er nur noch 0,14° K, und am Blei vermag die Kaltver- 
formung die Ubergangskurve tiberhaupt nicht zu veraindern. Als letztes 
Metall in der Reihe ist das Quecksilber aufgefiihrt. Im Gegensatz zu 
allen anderen untersuchten Supraleitern zeigt das Quecksilber eine 
deutliche Erniedrigung der Ubergangstemperatur mit der Kaltbearbei- 
tung. Beim Quecksilber wird der unbearbeitete Schichtteil zuerst 
supraleitend; der bearbeitete Schichtteil ist noch véllig normalleitend, 


rel RQ x, ~7 srfe ar c [Th ye > = j 
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und erst bei weiterem Abkiihlen um 0,21° K wird auch dieser Teil supra- 
leitend. Da das Quecksilber im Vakuum oberhalb 150° K bereits ab- 
zudampfen beginnt, konnte fiir diesen Versuch keine Folie prapariert 
werden. Die Schicht wurde vielmehr bei 90° K kondensiert (Abdampfen 
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Fig. 2b, Elektrischer Widerstand und Supraleitverhalten von In- und Pb-Folien und einer Hg-Schicht vor und 
nach der Kaltverformung bei He-Temperaturen. Gestrichelte Kurven (~o——o-—): Widerstandsverlauf und 
Ubergangskurven zur Supraleitung der unbearbeiteten Folien und Schicht. Ausgezogene Kurven (-@ —@-—): 
Widerstandsverhalten und veranderte Ubergangskurven nach Kaltbearbeitung eines Folien- bzw. 
Schichtteiles 


des Quecksilbers aus Goldamalgam) und anschlieBend bei 150° K ge- 
tempert. Wegen der kleinen charakteristischen Temperatur von 35 bis 
70° K ist eine Quecksilberschicht bei 150° K gut ausgetempert®. Der 
ganzen Art der Versuchsfiihrung und Problemstellung nach gehort jedoch 
dieser Versuch zu den Kaltverformungsversuchen an Folien, er ist des- 
halb hier mit aufgefiihrt. Auch ist das abweichende Verhalten des 


5 BucKEL, W., u. R. Hiuscw: Z. Physik 138, 109 (1954). 
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Quecksilbers mit der Kaltverformung nicht etwa aus der Verwendung | | 
der Aufdampfschicht zu erklaren, das soll im nachsten Paragraphen mit }} 


gezeigt werden. ) 
Die zahlenmaBige Auswertung dieser Versuche ist in Tabelle 1 auf- | 
genommen. Neben dem Gittertyp und der Brinell-Harte sind dort | 


Tabelle 1. Kaltbearbeitungsversuche an Folien 


Auswertung der in Fig. 2 gezeigten Versuche. Die in Spalte e angefiihrten 
Literaturwerte des Gittertyps und der Brinell-Harte bei Zimmertemperatur sollen J 
zeigen, da bei den untersuchten Supraleitern kein einfacher Zusammenhang der © 
gefundenen Veranderungen in den Ubergangstemperaturen mit diesen Eigenschaf- _ 
ten besteht. 


d 
Folie des Supraleiters ~— ie 
unbe. Arpanet | kaltbearbeitet 
ae pt ee ae pee —_ 
pW a pede 
Metall | Reinheitsangabe undHerkunft| Rp/Rars | Ty (°K] |R*/Ry| T* [°K] aKa dees = J 
Tl spekin rein 8,5 = 10-4] 2,2 ea 2,48| 3 hex. dicht 
JOHNSON u. MATTHEY : i 4 | q | 
ke | > 99,996 % spektr. rein Wien | 
Sn | JoHNsoN u. MATTHEY 4,28 - 10 | Bas | 85 aa 4 tetrag. raumz. 
99,99% Be ES Pe} b 
| 74 + 3 a 3 
ey WACHENDORF 1,74 ° 10 ome | 6 3,51| 4 tetrag. flachenz 
spektr. rein rere: be 
Nb Renceuer. ih gloat KO) 9,4 | 1,2} 9,6 |250 kub. raumz. 
pece alee oa oe eee 
>99, 995% spektr. rein} , .. = ee E 
2,08 += 10 | 3 cub. fle : 
Pb JOHNSON u. MaTTHEY ,08 + 10 hPa | 37 TPs 3 kub. flachenz 
»* ee ee ee = 
reinst Merk F 
52. 4-2 2 02 
Hg (Aufdampfschicht) (2,68 - 107?)| 4,145 | 4,6) 3,93 rhomboedrisch 
99,99 % . Pr | E 
ot WACHENDORFE | 7,0- 10 (1,2) | 15 |<1,3 | 16 kub. flachenz. 


auch Herkunft und Reinheitsangaben der untersuchten Metalle ver- 
merkt. Die Werte in den Spalten a und b charakterisieren die Proben. 
Die relative GréBe des Restwiderstandes (bezogen auf den Widerstands- 
wert bei 273° K) gilt fiir die Folien und darf nicht mit den sonst be- 
kannten Werten an Einkristallen verwechselt werden. J, ist die Uber- 
gangstemperatur der unbearbeiteten Folie. Spalte c und d_ beziehen 
sich auf den kaltbearbeiteten Teil der Folie. Die Erhohung des Rest- 
widerstandes mit der Kaltverformung ist bereits auf die Lange des 
bearbeiteten Folienstreifens umgerechnet, wobei eine eventuelle Ande- 
rung im Geometriefaktor schon beriicksichtigt ist. J;{* ist die Uber- 
gangstemperatur des kaltbearbeiteten Folienteiles. 

Neben den eben behandelten Metallen werden auch noch Folien von 
Aluminium, Gallium und Tantal untersucht. Der kaltverformte Teil 
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einer Al-Folie wird bis 1,3° K nicht supraleitend, tiefere Temperaturen 
konnen mit der hier verwandten Apparatur nicht erzeugt werden. Der 
durch die Kaltbearbeitung zusatzlich erzeugte Restwiderstand und dessen 
Temperverlauf zeigen in Fig. 3, dab 
auch in einer Aluminiumfolie viele 
Gitterfehler mit der Kaltverformung 
eingefroren werden, dennoch ist die 
Verschiebung der Ubergangstempera- 
pur kleiner. als 4/,,° K. Dieses Er- 
gebnis ist um so tiberraschender, da 
die Ubergangstemperatur des Alumi- 
niums bei der abschreckenden Konden- 0 800°K 
sation besonders stark beeinfluBt wird. 0 100 200 ~—- 300 °K 400 
Plastische Deformation einer Ga- MEST Semper at 
Soliexheiyte-Temperaturem ftihttyaun segue assur wiicu cee ake ao 
einem Ergebnis, das wit schon an SIM set DZ IS EES A CAE Rest- 
b widerstandes in Abhangigkeit von der 
getemperten Aufdampfschichten von Temper-Temperatur 
Gallium ausfiihrlich untersucht haben‘. 
Die Ubergangstemperatur des Galliums von 1,1° K wird durch Kalt- 
verformung um 0,9° K zu héheren Temperaturen verschoben, einzelne 
Bereiche (R/&, =0,9) werden sogar schon bei 2,9° K supraleitend. Eine 
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Fig. 4. Temperverhalten kaltverformter Supraleiterfolien. Beispiel Sn und In: Veranderungen der Uber- 
gangskurven zur Supraleitung; Parameter ist die hochste Temperatur der Folic nach der Verformung eines 
Folienteiles bei 4,2° K 


vorlaufige Messung am Tantal* zeigt, daB die Ubergangstemperatur fiir 
dieses Metall durch Kaltbearbeitung nur unwesentlich geandert wird. 
Dagegen erweist sich das Tantal als sehr empfindlich gegen geringe 
chemische Verunreinigungen, die zu einem sehr hohen Restwiderstand 
und einer tieferen Ubergangstemperatur fiihren. 


* Eine Probe sehr reinen Tantals (7, = 4,46° K, R/Ry93 = 4,5 : 107°) wurde uns 
hierfiir von Herrn Dr. J.I. Bupnicx, IBM Research Center, freundlicherweise 


zur Verfiigung gestellt. 
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An zwei Beispielen wollen wir nun noch kurz auf das Temperver-) 
halten der kaltbearbeiteten Folien eingehen. In Fig. 4 werden die Uber-}} 
gangskurven fiir Zinn und Indium gezeigt. Mit ,,4,2° K“ sind die treppen- 
formigen Ubergangskurven bezeichnet, wie sie direkt nach der Kalt-]} 
bearbeitung eines Folienteiles gemessen werden. Beim Indium (rechtes} 
Teilbild) geniigt bereits ein Erwarmen der Folie auf 102° K, um die} 
Gitterstérungen auszuscheiden, die fiir die Erhoéhung der Ubergangs-] 
temperatur verantwortlich sind. Durch weiteres Tempern auf 320° Kf} 
wird nur noch der Restwiderstand etwas verkleinert. Die Ausscheidung 
der Gitterstérungen geschieht aber keineswegs plétzlich bei einer be-} 
stimmten Temperatur, vielmehr kann man durch erneutes Abkithlen }) 
jederzeit den Vorgang unterbrechen. So zeigt das linke Teilbild eine’ 
Ubergangskurve fiir das Zinn, wie sie nach Erwarmen auf 80° K und ff 
erneutem Abkiihlen auf He-Temperaturen gemessen wird. Auch hier J} 
sind nach Erwarmen auf Zimmertemperatur alle Veranderungen der| | 
Ubergangskurve wieder verschwunden. 


§ 4. Experimentelle Ergebnisse bei der abschreckenden Kondensation 
und Kaltbearbeitung von Aufdampfschichten 


Fiir einen Vergleich der erreichten Veranderungen der Ubergangs- 
temperaturen bei der Kaltbearbeitung und bei der abschreckenden 
Kondensation der Metalle erscheint es vorteilhaft, diese Versuche noch 
einmal mit den Metallen gleicher Reinheit und Herkunft wie in Ta- 
belle 1 zu wiederholen. Hierfiir wird das Metall in einer diinnen Schicht 
auf die bis zu He-Temperaturen abgekiihlte kristalline Quarzplatte 
aufgedampft, und unmittelbar danach wird die Ubergangskurve aus- 
gemessen. In Tabelle 2 sind die Ubergangstemperaturen nach ab- 
schreckender Kondensation und nach dem Tempern der Schichten 
wiedergegeben, fiir weitere Einzelheiten méchten wir auf die friiheren 
Arbeiten verweisen!. Die in Tabelle 2, Zeile a) angegebenen Werte fiir 
die Ubergangstemperaturen nach abschreckender Kondensation stimmen 
mit den fritheren Beobachtungen mit Ausnahme des Thalliums gut 
tiberein (Abweichungen kleiner als 1/;)° K). An abschreckend konden- 
sierten Tl-Schichten finden wir eine Ubergangstemperatur von 2,87° K, 
dieser Wert stimmt gut mit den von ZAvaARITSKII® berichteten 2,9° K 
iiberein und ist 0,25° K gréBer als der von BuckEL und Hirscu® ge- 
nannte. AnschlieBend werden die Schichten auf die in Tabelle 2, Zeile b) 
genannten Temperaturen erwarmt. Nach erneutem Abkiihlen auf He- J 
Temperaturen findet man die Ubergangstemperaturen der Zeile b) in 
Tabelle 2. Diese Werte sind zwar noch immer etwas verschieden von 
den Werten fiir das kompakte Material (Tabelle 1, Spalte b), aber die 


§ ZavaRITSKU, N.V.: Dokl. Akad. Nauk. SSSR. 82, 229 (1952). 
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Tabelle 2. Abschveckende Kondensation und Kaltbearbeitungsversuche an A ufdampf- 
schichten 


Ubergangstemperaturen zur Supraleitung der Aufdampfschichten: a) Nach 
Kondensation des Metalles auf eine bis zu 4,2° K abgekiihlte Unterlage, b) nach 
dem Tempern dieser Schicht, c) nach Kaltbearbeitung der getemperten Aufdampf- 


schicht. Metalle gleicher Reinheit und Herkunft wie in Tabelle 1. 
——— ee ee 


Metall 


Aufdampfschicht des Supraleiters Tl | Sn | In Pb Hg Al : 


Ubergangstemperatur T, [°K 


a) Abschreckend kondensiert. . ...... 2,87 | 4,7 | 4,22 Te AO. = || A xS 


b) Getempert (Temper-Temperatur in °K) . on ae ea oa) Aen ae 
| 57)| (33 


c) Getempert und kaltbearbeitet . . .. . . [2,7 |4,2 |3,78| 7,2 |3,93 | 1,6 


starken Veranderungen auf Grund der abschreckenden Kondensation 
sind verschwunden. Die so gefundene GréBe A T, (Differenz der Uber- 
gangstemperaturen im abschreckend kondensierten und dem getemperten 
Zustand der Schicht) soll im folgenden als das Ergebnis der abschrecken- 
den Kondensation bezeichnet werden. 

Mit der in §2 beschriebenen Anordnung k6énnen auch Aufdampf- 
schichten bei He-Temperaturen bewalzt werden. Im Beispiel des Queck- 
silbers haben wir hiervon schon Gebrauch gemacht, und es ist deshalb 
notwendig nachzupriifen, ob eine Kaltverformung von getemperten 
Aufdampfschichten andere Ergebnisse hefert als die in §3 an Folien 
gefundenen. Es zeigt sich, daB dies qualitativ nicht der Fall ist. Wohl 
aber erweist sich eine Kaltverformung unter den gleichen auBeren Be- 
dingungen an Aufdampfschichten wirksamer als an Folien. Die Uber- 
gangstemperaturen der kaltbearbeiteten Schichtteile findet man in 
Zeile c) der Tabelle 2. Die Verschiebungen der Ubergangstemperaturen 
mit der Kaltverformung der Aufdampfschichten errechnen sich also 
aus den Differenzen der Zeilen c) und b) der Tabelle 2*. 


§ 5. Vergleich und Deutung der MeBergebnisse 


Mit der plastischen Deformation bei He-Temperaturen wird eine 
Vielzahl von Gitterstérungen erzeugt und eingefroren. Gleichzeitig 
wird fiir einige Supraleiter eine betrachtliche Erhéhung der Ubergangs- 
temperatur gefunden, im Fall des Quecksilbers jedoch eine Erniedri- 
gung. Es liegt daher nahe, die Verschiebungen der Ubergangstempera- 
turen mit dem Einflu8 der eingefrorenen physikalischen Gitterfehler 

* In einem anderen Zusammenhang zeigt Fig. 6 die Ubergangskurven einiger 
Aufdampfschichten im abschreckend kondensierten und getemperten Zustand vor 
und nach Kaltbearbeitung eines Schichtteiles. 
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zu deuten®:3:5, Die betrachtlichen Veranderungen der Supraleieraniet} Vi 
keit mit der abschreckenden Kondensation erklaren sich aus einer noch |} 
gréBeren Stérkonzentration in diesen Schichten. Ein Vergleich der Jj 
Ergebnisse der plastischen Deformation und der Kondensation bei} 
He-Temperaturen soll dies fiir die Mehrzahl der untersuchten Supraleiter, 


bestatigen. 
Eine graphische Darstellung in Fig. 5 gibt uns eine Ubersicht iiber, 
die MeBergebnisse der §§ 3 und 4. In dieser Darstellung ist die Lange. 


-0,2 0 +02 04 0.6 0,8 1°K =O OM OTN OD 20 SIO 450 Sian 6: 
abs. Verschiebung des Sprungpunktes AT; rel. Verschiebung des Sprungpunktes 4s ATs 
smn nach abschr Kondensation Is 
mas nach Kaltbearbeitung von Folien 
= > nach kKaltbearbeitung von getemp. Aufdampfschichten 


Fig. 5. Graphische Darstellung der MeBergebnisse. Ubersicht tiber die gefundenen Verschiebungen der 
Ubergangstemperatur, die Lange der Balken ist ein MaB fiir die Verschiebung des Sprungpunktes 


der Balken ein MaB fiir die erreichten Verschiebungen der Ubergangs- 
temperaturen. Links ist die Verschiebung des Sprungpunktes im ab- 
soluten MaBstab (47, in °K) und rechts das Verhaltnis A 7T,/T, auf- 
getragen. Fiir verschiedene Supraleiter ist so in den schraffierten Balken 
der Einflu®B der abschreckenden Kondensation und in den dick ausge- 
zogenen Balken der EinfluB der Kaltbearbeitung von Folien auf die 


Ubergangstemperatur dargestellt. Die Sprungpunktverschiebung durch 1 


eine Kaltverformung von getemperten Aufdampfschichten ist in den 
nur umrandeten Balken eingezeichnet. 


Ein Vergleich der Ergebnisse zeigt, daB abschreckende Kondensation 
und Kaltbearbeitung die Ubergangskurven in gleicher Richtung ver- 
schieben. So wird fiir die Mehrzahl der Metalle eine Erhéhung der 
Ubergangstemperatur gefunden, am Blei vermag weder Kaltbearbeitung | 


noch abschreckende Kondensation den Sprungpunkt zu veraindern, und | 

das Quecksilber zeigt in beiden Fallen eine Erniedrigung der Ubergangs- | 
temperatur. Im relativen MaBstab bleibt mit Ausnahme des Aluminiums 
sogar die Reihenfolge der Metalle nach der GréBe der Effekte erhalten: | 


| 


| 
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Tl, Sn, In, Pb und Hg. Auerdem gilt einheitlich, daB die Kaltbear- 


_ beitung von getemperten Aufdampfschichten wirksamer ist als die 


Kaltbearbeitung von Folien*. Nach abschreckender Kondensation des 
Metalles beobachtet man (mit Ausnahme des Hg) eine noch gréBere 
Verschiebung des Sprungpunktes. 

Aber nicht immer stimmen die Ergebnisse der Kaltbearbeitung und 
der abschreckenden Kondensation so gut tiberein. Ausgesprochene 
Gettermetalle wie das Niob oder auch das Aluminium sind bei der ab- 
schreckenden Kondensation gegen Restgase besonders empfindlich. So 
zeigt das Aluminium bei der abschreckenden Kondensation den gréBten 
Effekt, bei der Kaltbearbeitung bleibt die Sprungpunktverschiebung 
jedoch unter 1/;)° K. Fiir dieses Verhalten gibt es eine zwanglose Er- 
klarung. Auch in einer abschreckend kondensierten Al-Schicht sind die 
Gitterfehler fiir die Erhdhung der Ubergangstemperatur verantwortlich, 
um aber eine so groBe Zahl von Gitterfehlern einfrieren zu kénnen, ist 
der EinfluB von gleichzeitig kondensierten Restgasen notwendig. Diese 
Erklarung wird durch folgende Beobachtung gestiitzt: Verdampft man 
das Aluminium aus einem Tantalband, das zuvor nur schwach aus- 
gegliiht worden ist und deshalb noch reichlich Gase gelést enthalt, so 
findet man noch weit hoéhere Sprungtemperaturen. 

Beim Niob hat die Gettereigenschaft die gegenteilige Wirkung. 
Schon von dem kompakten Material ist bekannt, daB geringe chemische 
Verunreinigungen den Sprungpunkt des Niobs erniedrigen k6énnen. 
Dies fiihrt dazu, daB Niobaufdampfschichten gar nicht oder nur mit 
starker Schichtdickenabhangigkeit supraleitend werden’:’. Bei Beginn 
des Aufdampfens werden die letzten Restgase begierig vom Niob 
aufgenommen, die die Supraleitung zerstéren. Mit wachsender Schicht- 
dicke werden die Schichten sauberer und damit auch supraleitend. 
Dagegen ergibt Kaltverformung einer Nb-Folie eine deutliche Erhéhung 
der Ubergangstemperatur um 2/,)° K. 

Bei den anderen untersuchten Metallen sind solche unbestimmten 
Einfliisse nicht der Grund fiir die GréBe des bei der abschreckenden 
Kondensation beobachteten Effektes. Kaltbearbeitungsversuche an 
getemperten Proben zeigen schon, daB die Richtung und ein Teil des 
Effektes sicher nicht von solchen Einfliissen abhangen. Im folgenden 
wollen wir auBerdem von einem Versuch berichten, der Aussagen macht 
iiber die héhere Konzentration an eingefrorenen Gitterst6rungen in 
abschreckend kondensierten Schichten. Mit der plastischen Deformation 


* Altere Versuche deuten darauf hin, da® das erstmalige Glattwalzen der k6r- 
nigen Schicht eine gréBere Beanspruchung bedeutet und damit den groferen Effekt 


liefert. 
7 CHUCHAREWA, J., u. A. SHALNIKoV: C. R. Acad. Sci. USSR. 99, 735 (1954). 


8 BartH, N.: Nicht ver6ffentlicht. 


Z. Physik. Bd, 154 31 
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bei tiefen Temperaturen werden gleichzeitig Gitterstorungen erzeugt 
und durch die geschaffene Beweglichkeit wahrend der Verformung 
andere Gitterfehler ausgeschieden. Die sich so einstellende Sattigungs- 
konzentration ist sicher kleiner als bei der abschreckenden Kondensation 
und erklart die kleinere Sprungpunktverschiebung. Zu demselben 
Gleichgewichtswert an Stérungen und damit zu derselben Ubergangs- 
temperatur sollte man bei der Kaltbearbeitung auch kommen, wenn man 
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Fig. 6a. Kaltbearbeitungsversuche an Aufdampfschichten, Vergleich der Ergebnisse an abschreckend kon- 

densierten und getemperten Schichten. Beispiel Tl und In: Die Lage des Sprungpunktes ist durch eine 

Sattigungskonzentration an Gitterst6rungen bedingt, die sich bei der Kaltverformung einstellt unabhangig 
von dem Ausgangszustand 


von einer sehr stark gest6érten Probe, etwa einer abschreckend konden- 
sierten Metallschicht, ausgeht. Voraussetzung hierfiir ist, daB die physi- 
kalischen Gitterfehler in der abschreckend kondensierten Schicht nicht 
durch Fremdatome stabilisiert sind. 

Fiir die Metalle Thallium und Indium ist dieser Versuch in Fig. 6a 
dargestellt. In den oberen Teilbildern findet man die Ubergangskurve 
gestrichelt eingezeichnet, wie sie direkt nach der Kondensation bei 
4,2° K gemessen wird. Durch eine anschlieBende Kaltbearbeitung 
werden Gitterfehler ausgeschieden und der hohe Restwiderstand ver- 
kleinert, zugleich wird die Ubergangstemperatur des bearbeiteten 
Schichtteiles zu tieferen Temperaturen verschoben (ausgezogene Meb- 
kurve). Auf denselben Wert aber wird die Ubergangstemperatut 
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angehoben, wenn man nach dem Tempern einen anderen Teil derselben 
Schicht kaltverformt (untere Teilbilder der Fig. 6a). Fir diese Metalle 
ist deutlich gezeigt, da die Lage des Sprungpunktes auch bei der ab- 
schreckenden Kondensation nur durch den Gehalt an physikalischen 
Gitterst6rungen bedingt ist, und daB sich die Ubergangstemperatur in 
einem ganzen Intervall mit dem veranderten Gehalt an Stérungen ver- 
schieben laBt. 
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Fig. 6b. Kaltbearbeitungsversuche an Aufdampfschichten, Vergleich der Ergebnisse an abschreckend kon- 

densierten und getemperten Schichten. Beispiel Sn und Al: Kaltbearbeitung einer abschreckend konden- 

sierten Schicht (obere Teilbilder) bringt nicht die erwartete Erniedrigung der Ubergangstemperatur. Beim 

Sn zeigen sich sogar Bereiche mit einem noch hdheren Sprungpunkt; in einer abschreckend kondensierten 
Al-Schicht sind die Gitterst6rungen weitgehend stabilisiert 


Nicht fiir alle Metalle hat der entsprechende Versuch ein so klares 
Ergebnis, das zeigt Fig. 6b. In einer abschreckend kondensierten Al- 
Schicht werden mit der Kaltbearbeitung nur wenige Gitterfehler aus- 
geschieden, daran erkennt man deutlich die oben besprochene teilweise 
Stabilisierung der Gitterst6rungen. Obwohl etwa die Halfte der ab- 
schreckend kondensierten Schicht bewalzt worden ist, zeigt sich nur ein 
kleiner FuB am Ende der Ubergangskurve. Die erwartete Erniedrigung 
der Ubergangstemperatur des bewalzten Schichtteiles auf etwa 1,5° K 
wird nicht beachtet. Selbst nach Tempern auf Zimmertemperatur 
werden noch einzelne Bereiche der Schicht bei 2° K supraleitend. Auch bei 
einer abschreckend kondensierten Sn-Schicht (linkes Teilbild der Fig. 6b) 


wird durch Kaltbearbeitung der hohe Restwiderstand verkleinert, 
Bal 
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gleichzeitig aber wird eine noch héhere Ubergangstemperatur gefunden. 
Diese iiberraschende Beobachtung hat vorlaufig noch keine Erklarung. 

Die Ubereinstimmung in den Ergebnissen der abschreckenden Kon- 
densation und der Kaltbearbeitung erscheint uns im Fall des Queck- 
silbers besonders wichtig, wir wollen deshalb auf dieses Metall noch ein- 
mal niher eingehen. In Fig. 7a—c sind in der schon bekannten Auf- 
tragung verschiedene Ubergangskurven fiir das Quecksilber dargestellt ; 
wie in den anderen Figuren bedeuten die offenen Kreise MeBpunkte 
vor und die ausgefiillten Kreise MeBpunkte nach Kaltbearbeitung eines 
Schichtteiles. Der EinfluB der abschreckenden Kondensation auf die 
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Fig. 7a—c. EinfluB von abschreckender Kondensation und Kaltbearbeitung auf die Supraleitfahigkeit von 
Hg-Filmen. Ubergangskurven vor (~o —-—o—) und nach (-@ —e—) Kaltbearbeitung eines Teiles einer Hg- 


Schicht a) im abschreckend kondensierten Zustand, b) im getemmperten Zustand und c) in einem unter Zu- 
satz von etwa 10 Mol-°% Zn abschreckend kondensierten Zustand. Die Ubergangskurven der abschreckend 
kondensierten und der getemperten Schicht sind zum Vergleich punktiert (-+-:+-+-- ) eingezeichnet 


Supraleitung des Quecksilbers wird in Fig. 7a gezeigt. Die Ubergangs- 
kurve ist deutlich zu tieferen Temperaturen verschoben. Ihre Lage und 
Form wird durch eine zusatzliche Kaltbearbeitung praktisch nicht ge- 
andert, der leichte Anstieg im Restwiderstand erklart sich aus einer 
teilweisen Zerstérung der Schicht wahrend der Bearbeitung. Nach dem 
Tempern wird der Hg-Film bei 4,145° K supraleitend, wie es die ge- 
strichelte Ubergangskurve in Fig. 7b zeigt (diese Ubergangskurve und 
die der Fig. 7a sind auch in den anderen Teilbildern zum Vergleich 
punktiert eingezeichnet). Kaltbearbeitung der getemperten Schicht 
hat einen deuthchen EinfluB auf den Restwiderstand und die Uber- 
gangstemperatur. Die so gefundene ausgezogene Ubergangskurve in 
Fig. 7b ist steiler als bei der abschreckenden Kondensation. Dies hat 
zur Folge, daB die Temperatur, bei der der Widerstand die Halfte des 
Restwiderstandes betragt, fiir den bewalzten Schichtteil sogar tiefer 
hegt als nach abschreckender Kondensation. Aus diesem Ergebnis darf 
man aber nicht etwa schlieBen, da8 beim Quecksilber die Kaltverfor- 
mung cine héhere Konzentration an Gitterstérungen liefert als die ab- 
schreckende Kondensation. Den EinfluB eines noch héheren Stérgrades 
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wollen wir vielmehr in Fig. 7c zeigen. Wie wir schon beim Aluminium 
gesehen haben, lat sich eine noch gréBere Stérung durch ein gleich- 
zeitiges Kondensieren von Fremdatomen stabilisieren. Hier wird Queck- 
silber mit einem Zusatz von einigen Mol-% Zink bei He-Temperaturen 
kondensiert. Die Ubergangskurve dieser Schicht liegt zwischen den 
_ Ubergangskurven der abschreckend kondensierten und der getemperten 
reinen Hg-Schicht. Eine bestimmte Konzentration an Gitterfehlern 
scheint fiir die Supraleitung des Quecksilbers ein Minimum der Uber- 
gangstemperatur zu ergeben. Wird diese Stérkonzentration unter- oder 
iberschritten, so beobachtet man einen hdheren Sprungpunkt. Diese 
Frage soll jedoch in einer eigenen Arbeit experimentell untersucht 
werden, insbesondere muB noch nachgewiesen werden, da in Fig. 7c 
nicht ein spezifischer EmfluB des Zinks vorliegt. 

Wir hoffen. da es uns gelungen ist, in diesem Paragraphen zu zeigen, 
- wie sich die Versuche der plastischen Deformation und der Kondensation 
der Metalle bei sehr tiefen Temperaturen erganzen. Mit der Kaltbearbei- 
tung kann man den Einflu8 von Gitterst6rungen auBerdem auch in 
solchen Metallen und Verbindungen untersuchen, die sich nur schwer 
verdampfen lassen oder beim Aufdampfen zersetzen. Die abschreckende 
Kondensation dagegen erlaubt es, durch einen bewuBten Zusatz von 
Fremdatomen einen noch weit héheren Stérgrad zu stabilisieren. 


§ 6. Diskussion der Ergebnisse 


Neben den physikalischen Gitterfehlern wollen wir noch kurz das 
Auftreten neuer Modifikationen und den Einflu8 der Kristallitgr6Be als 
Ursachen fiir die beobachteten Sprungpunktverschiebungen diskutieren. 

Bei der abschreckenden Kondensation kénnen durchaus neue Modi- 
fikationen auftreten, die ein vdéllig verandertes Supraleitverhalten 
zeigen. So entstehen nach BUCKEL und HirscuH® Bi- und Ga-Schichten 
bei der abschreckenden Kondensation in einer eingefrorenen Hoch- 
temperaturmodifikation. Gleichzeitig wird die Ubergangstemperatur 
des Galliums um den Faktor 8 erhéht, und das in kompakter Form nicht 
supraleitende Wismut wird in der neuen Modifikation bei 6° K supra- 
leitend. Dennoch miéchten wir fiir die hier untersuchten Metalle Al, TI, 
Sn, In, Nb, Ta, Pb und Hg nicht an das Auftreten neuer Modifikationen 
glauben. Es tritt keine neue Ubergangstemperatur auf, die man einer 
anderen Modifikation fest zuordnen kénnte, vielmehr laBt sich die 
Ubergangstemperatur stetig mit steigendem Gehalt an Gitterstorungen 
verschieben. AuBerdem finden wir im Temperverlauf des elektrischen 
Widerstandes kein Zeichen fiir eine Strukturanderung in Ubereinstim- 
mung mit BucKEL und BéLow®?®, die in Elektronenbeugungsaufnahmen 


9 BucKEL, W.: Z. Physik 138, 136 (1954). 
10 BiLow, H., u. W. Bucket: Z. Physik 145, 141 (1956). 
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an abschreckend kondensierten Schichten der obengenannten Metall 
keine neue Modifikation gefunden haben. Dies gilt insbesondere aucl 
fiir das Thallium und Quecksilber. Die von SwENsSoN™ geduBert 
Vermutung, daB die kleinere Ubergangstemperatur des abschrecken 
kondensierten Quecksilbers der von BRIDGMAN unter allseitigem Drucl 
gefundenen f-Phase des Quecksilbers zuzuordnen sei, erscheint hiernac! 
sehr unwahrscheinlich. Um einen tieferen Sprungpunkt beobachten 21 
konnen, miiBte durch Kaltbearbeitung alle Substanz in die neue Modi 
fikation gezwungen werden, sonst wiirden bei einer Widerstandsmessunj 
durchgehende Strombahnen in dem nicht umgewandelten Material de: 
alten Sprungpunkt ergeben. So macht auch der Kaltbearbeitungs 
versuch das Auftreten der f-Phase des Quecksilbers unwahrscheinlich 
zumal die damit erreichten Verdnderungen schon bis 50° K allmahlicl 
austempern und keinerlei Anzeichen fiir eine spontane Umwandlun; 
bei 93° K zu finden sind. 

Schon BtGLow und BucKEL!® haben gezeigt, daB die beobachtete! 
Effekte nicht einfach der unmittelbare EinfluB der Kristailitgr6Be sind 
So haben Thallium und Quecksilber, die beiden Metalle mit extrem ver 
schiedenem Verhalten, etwa dieselbe Kristallitgr6Be im abschrecken¢ 
kondensierten Zustand. Eine abschreckend kondensierte Hg-Schich 
zeigt besonders breite Linien im Elektronenbeugungsdiagramm, au 
denen man eine mittlere Kantenlange von 50 A fiir die Kristallchei 
errechnet. Es ist sehr unwahrscheinlich, daB man durch das Walzer! 
bei He-Temperaturen die viel gréBeren Kristalle der getemperten Schich 
so fein aufteilen kann, dennoch findet man einen etwa gleich groBe 
Effekt in der Verschiebung des Sprungpunktes. Auch die relati 
scharfen Ubergangskurven nach der Kaltbearbeitung erscheinen un 
in dem einfachen Bild der Kristallitgr6Be schwer verstandlich, dem 
hierfiir miiBte man annehmen, daB man mit der Kaltbearbeitung z 
einer sehr einheitlichen Kristallitgr6Be kommt. 

Wir miissen jedoch zugeben, daB es fiir den sehr ungeordneten Zu 
stand, den wir hier untersuchen, schwierig ist, die verschiedenen Sté 
rungen und ihre Aggregate einerseits und die Korngrenzen und dami 
die Kristallitgr6Be andererseits eindeutig unterscheiden zu wollen. Di 
gewahlten Verformungsbedingungen und erst recht die Verhaltniss 
bei der abschreckenden Kondensation sind viel zu komplex, um die Frag 
nach der Art der wirksamen Gitterst6rungen beantworten zu k6énner 
Mit Bestrahlungsexperimenten, die definierte Gitterfehler erzeuger 
oder auch durch eine definierte Verformung von Einkristallen kénnt 
diese Frage experimentell entschieden werden. Hier kam es uns jedoc 
darauf an, mit der Kaltbearbeitung vergleichbare Verhiltnisse zu de 
Versuchen der abschreckenden Kondensation zu schaffen. Wir konnte 


1t SWENSON, C.A.; Phys. Rev. 111, 82 (1958). 
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so den EinfluB von Fremdatomen ausschlieBen und zeigen, daB die be- 
trachtlichen Verschiebungen der Ubergangstemperaturen zur Supra- 
leitung wirklich durch die physikalischen Gitterfehler bedingt sind. 
Wahrend fiir ein bestimmtes Metall die GréBe der Sprungpunkt- 
verschiebung ein MaB fiir die eingefrorene St6rkonzentration sein kann, 
darf man fiir mehrere Metalle die unterschiedliche GréBe der Effekte 
nicht allein mit einer verschiedenen Stérkonzentration deuten wollen. 
Der Grund fiir das unterschiedliche Verhalten der Metalle ist vielmehr 
in dem Mechanismus der Supraleitung selbst zu suchen. Nach theoreti- 
schen Vorstellungen sind entscheidend fiir die Supraleitfahigkeit die 
elektronische Zustandsdichte an der Fermi-Grenze, das Spektrum der 
Gitterschwingungen und die Wechselwirkung der Leitfahigkeitselek- 
tronen mit den Gitterschwingungen. Durch den Einbau von Gitter- 
stdrungen kénnen alle diese Eigenschaften verandert werden, und es ist 
nicht von vornherein sicher, ob der neue Zustand fiir die Supraleitung 
giinstig oder nachteilig sein wird. Es ist daher wiinschenswert, die 
GroBen einzeln im gestérten und ungestérten Zustand zu vergleichen. 
So werden zur Zeit in unserem Institut Hall-Effektsmessungen, Absorp- 
tions- und Reflexionsmessungen und Messungen des auBeren Photo- 
effektes an gestorten Metallschichten gemacht, um eine Aussage tiber die 
Anderung in der Konzentration der Leitfahigkeitselektronen und ihrer 
Zustandsdichte an der Fermi-Grenze machen zu kénnen. 


Es freut mich, auch an dieser Stelle meinem verehrten Lehrer, Herrn Professor 
Dr. R. Hitscu, und Herrn Privat-Dozenten Dr. W. Bucket fiir die Anregung zu 
dieser Arbeit meinen aufrichtigen Dank sagen zu diirfen. Ihr unermiidliches Inter- 
esse war in vielen Diskussionen und wertvollen Ratschlagen fiir diese Arbeit stets 
forderlich. Die Arbeit wurde in dankenswerter Weise durch Mittel der Deutschen 
Forschungsgemeinschaft unterstiitzt. 
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Zum Dipolmoment zweiatomiger Molekiile 
Von 
CHRISTOPH SCHLIER 


(Eingegangen am 5. Februar 1959) 


The Stark effect of a rotating anharmonic oscillator is calculated including terms 
up to 107? relative accuracy for comparison with recent high precision experiments. 
A series expansion is used for the internuclear potential and the instantaneous 
dipole moment as a function of 7, the nuclear distance. 

The measurable effects are 

1. the change of the dipole moment with the vibrational quantum number v up 
to terms proportional to (v+ 2)?; 

2. the ‘“‘isotope shift’’ of the dipole moment, and 

3. some polarizability terms. 

These are compared with measured values as far as they are obtainable, and are in 
good agreement with them. 

In an appendix a method is sketched to overcome the limitation to fields wE<B 
which is required for a part of the calculations. 


é 


1. Einleitung 


Die vorliegende Arbeit entstand aus dem Bediirfnis heraus, der er- 
hohten MeBgenauigkeit fiir elektrische Dipolmomente zweiatomiger, 
polarer Molekiile, die 1m hiesigen Institut erreicht werden konnten!:2, 
eine gleich genaue Theorie zur Seite zu stellen. Diese MeBgenauigkeit 
betragt fiir Relativmessungen jetzt etwa 1-106, daher sollen hier alle 
Effekte beriicksichtigt werden, die gréBer als etwa 10-7 sind. Da diese 
Messungen, zu welchen die elektrische Molekiilstrahlresonanzmethode® 
benutzt wird, nur in den unteren Schwingungs- und Rotationszustandenv 
bzw. J des Molekiils gemacht werden kénnen*, verwenden wir hier 
Naherungen, bei denen die Schwingungsenergie m,(v +4) als klein 
gegen die Dissoziationsenergie, die Rotationsenergie B,](J +4) als 
klein gegen @,(v + 3) und die Stark-Effekt-Energie wE als klein gegen 
B,f(J +41) vorausgesetzt werden. Dabei laBt sich die letzte der drei 
Einschrankungen, wie im Anhang gezeigt wird, aufheben, falls man einen 
Teil der Rechnung mittels numerischer Methoden durchfiihrt. 


* Dasselbe wiirde fiir Messungen durch Mikrowellenabsorption gelten, 
1 GRAFF, G., W. PAUL u. CH. SCHLIER: Z. Physik 153, 38 (1958). 

2 Grare, G.: Z. Physik, im Erscheinen 

8 HuGHEs, H.K.: Phys. Rev. 72, 614 (1947). 
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Die diskutierten Effekte sind: Die Abhangigkeit des gemessenen 
Dipolmomentes vom Schwingungszustand v, der Isotopie-Effekt des 
Dipolmomentes und die Beitrage zur Polarisierbarkeit des Molekiils, die 
von der Schwingung herrithren und sich durch eine besondere Ab- 
hangigkeit von J und M auszeichnen. 


Die erhaltenen Formeln werden soweit wie méglich mit MeBergeb- 
nissen verglichen, wobei sich im Rahmen der Fehlergrenzen Uberein- 
stimmung ergibt. In einem Exkurs wird auf das Rittnersche Ionen- 


_ modell? eingegangen, das in Ermangelung eines besseren, bzw. von 


gemessenen Daten oft zur Diskussion herangezogen werden muB. 


Die Bezeichnungsweise schlieBt sich in folgenden dem internationalen 
Gebrauch méglichst an, nicht erklarte GréBen sind z.B. im Buch von 


Townes und SHAWLOW® zu finden. 


2. Der Stark-Effekt des rotierenden anharmonischen Oszillators 


Wir ersetzen das wirkliche Molekiil im folgenden durch das Modell 
des rotierenden anharmonischen Oszillators. Das bedeutet erstens, daB 
wir die Born-Oppenheimer-Approximation® verwenden, d.h. den EinfluB 
der Elektronenfunktionen im Molekiil nur dadurch beriicksichtigen, daB 
wir fiir das Potential der Schwingung 


\ 


u(r) = uy (= yi Soy, pleat gaa | (1) 


Ve Ye 


und fiir das (,,instantane‘‘) Dipolmoment des Oszillators 


¥—Ve 


(7) = Me T hy ele (2) 
setzen; zweitens aber noch, daB wir den EinfluB des auBeren elektrischen 
Feldes E auf die Elektroneneigenfunktionen zunachst vernachlassigen. 
Der gréBte, auf diese Weise vernachlassigte Term ist durch die Elek- 
tronenpolarisierbarkeit «;, (ein Tensor) zu beschreiben und wird unten 
in Abschnitt 3d noch diskutiert. 

Wir fiihren noch folgende Abkiirzungen ein: “—* Se rip: 


2 


p2 = B,/w,. Dies hat den Grund darin, daB die Matrixelemente von 9’ 
die GréBenordnung 1 haben (oder genauer <v |o”| v'> ~ v"?) und 8, 


das bei den hier betrachteten Molekiilen die GréBenordnung 4/]/1000 hat, 
sich in einfacher Weise als Stérungsparameter anbietet. Weiter sei noch 
4 RITTNER, E.S.: J. Chem. Phys. 19, 1030 (1951). 

5 Townes, C.H., u. A.L. SHAWLOw: Microwave Spectroscopy. New York 1955. 
6 Born, M., u. R. OPPENHEIMER: Ann. Phys. 84, 457 (1927). 
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» +40 und o der Operator des Richtungskosinus cos # der Molekiil 
achse im elektrischen Feld. u, 6, @ und J werden als Operatoren fett 
gedruckt. 


Fiir das behandelte Modell erhalten wir als Hamilton-Operator 
H=H,+H,+8,.s?+H,—Euo (3. 

mit H, = Operator des harmonischen Oszillators und | 
H, = 0/4 {a8 9° + 58? 9% + ---} = (4) 


= Anharmonizitat der Potentialfunktion, welche hier als St6rung des 
harmonischen Potentials aufgefaBt wird. Die Koeffizienten a; sind 
identisch mit denen bei TownEs’. 


Wir geben hier also dem Dunhamschen Potentialansatz’ den Vorzug vor dem 
Morseschen®, da er fiir niedrige v flexibler ist. Doch kann das Ergebnis der Rech- 
nung auf das Morsepotential umgerechnet werden, indem man aus der Reihen- 
entwicklung des Morse-Potentials die folgenden Koeffizientenbeziehungen tber- 


: ne ee yr Me tp gr ist bei T 5 
nimmt: a, A, Ay L re a, ay ji Oe Op == ae a a‘ usw. a ist bei TOWNES 
in Gl. 1—16 definiert. 

B,J? ist die Rotationsenergie des nichtschwingenden Rotators, 
H, die Kopplung zwischen Rotation und Schwingung, die in der benutz- 
ten Schreibweise lautet: 


= 2-860 + 1269? + a2. (5) 
uw ist das Dipolmoment und ausfiihrlich gleich 
U =U, + 1B Q + 2 BQ? +---. (6) 


Die Berechnung der Energie erfolgt durch Stérungsrechnung, wobei B 
stets, zum Teil aber auch w- £/B, als klein betrachtet werden. Um 
moglichst viele bekannte Ergebnisse iibernehmen zu kénnen, und gleich- 
zeitig um zu sehen, wo die Rechnung etwas anderes als ein ,,naives‘‘ 
Verfahren lefert, welches darin besteht, erst einen nichtrotierenden 
Oszillator zu berechnen und diesen dann als starren Rotator zu behan- 
deln, wollen wir folgenden Weg einschlagen: 


Wir bestimmen zunachst eine unitéare Transformation U so, daB 
U*(H)+H,)U=W+W, (7) 


wird. Das heiBt U diagonalisiert die Anharmonizitat des Oszillators. 
W, + W, ist seit DUNHAM? bekannt und gleich )Y,)(v + 3) 7 Dies Yan 


7 DunuaM, J.L.: Phys. Rev. 41, 721 (1932). 
8 Morse, P.M.: Phys. Rev. 34, 57 (1929). 
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i sind z.B. bei TowneEs® Gln. 1—31 angegeben. Da U mit J vertausch- 
} bar ist, ist weiter UtB, J7U=B,J*. Als nachstes kommt 


U* H,U = W, + hy, J?; (8) 
hier ist x 
W, =F? VY OHEt yy a0: (9) 


h,J* ist der nichtdiagonale Anteil von U*+H,,U. Dieser ergibt sich zu 


hy J? = J? 0 {— 2630 +0(B4)}. (10) 


_ Der diagonale Anteil W, kann mit B,J? zu 


Be J? = 1B D, Vat g) (11) 
n>0 

zusammengefaBt werden. (11) stellt die Rotationsenergie des schwin- 

genden Rotators dar, soweit sie in /(J +1) linear ist. 


Als letztes ist noch Ut wE OU =E(yu*+ wu’) 6 zu bilden, dabei sei 
w als der in v diagonale, u’ als der nichtdiagonale Anteil definiert. Man 
erhalt 


. 


Be ge te. (12) 
mit 0 463 2 3 15 2 2 
= le 12 Ma — Tg G — 3 fede — “EI 4g +MY | (13) 
si 22 [Hy Ay Gy — ee My ay} a OBE 
ile: = BP? {2g — 3/4 a,} OKRA) (14) 
jt = BY {6g — 15 lg Ay — Oftg a — 15 yg + 15 lg af + 15) 
+ 39 fy a 4, — 5 My ai} mA Oa)e 
jo’ =O (6%). (16) 


Der y'-Term ist in anderer Form schon bei KLEMPERER® angegeben. 
Fir w? erhalt man 


<o|u?|v—1> = Bo fey +0 B 3 ug—5 a Bde ya) 0 (6 ead) 
<v|u?| v—2)= B? Jv w—1) {ls ce ual 0 (6*)}, (18) 


¢olut|o—3) = 82 Jo =O —2) {ms +4. (19) 
Diese Terme, die quadriert im wesentlichen die Intensitaten des Schwin- 
gungsspektrums des Molekiils im Infraroten ergeben, sind z.B. von 
CRAWFORD und DINSMORE!” angegeben worden. 


10 CRAWFORD, B.L., and H.L. Dinsmore: J. Chem. Phys. 18, 983 (1950). 
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Wir haben also insgesamt nach der Transformation U 
U+HU =W,+W,+B,I?-EwothJ?—Ep eo. (20) 


Als zweiten Schritt fiihren wir eine unitare Transformation V durch, 
die so bestimmt wird, dab 


V*(ByF*— Epto)V = BATT +1) +F (AS). (24) 
Das heiBt, die Transformation V sei diejenige, die die Stark-Effekt- 
Energie eines starren Rotators mit der Rotationskonstanten B, und dem: 
Dipolmoment w*=y*(v) diagonalisiert. Wir kiirzen ab A=w*E/B,.. 
Die Funktion F, die wegen der Symmetrie nur von /? abhangt, ist in) 
zweiter und vierter Ordnung seit BROUWER" bekannt und fiir groBe /. 
am besten mit Kettenbriichen zu berechnen’!%. Die quadratische 
‘ ee J(J +1) —™M? a| 
Nadherung lautet F(A) = A? 7(J,M) =A AEN CIRES Die 
Transformation V hangt zwar iiber u*(v) und B, von v ab, ist aber in v 
diagonal, daher ist V*(W, +W,)V =W,+W,. Wir erhalten also 


VtUtHUV=W4+W,4+ B,J (J +1) + F(A(v))} + 02) 

eri 7 
Der diagonale Anteil (erste Zeile) ist bis auf eine kleine Korrektur* das, 
was das oben erwahnte ,,naive“ Verfahren liefert. Dabei sind auBer der 
Benutzung der Reihenentwicklung nach f? keine Approximationen ge- 
macht worden. Im Unterschied zu dem ,,naiven‘‘ Verfahren erhalt man 
aber noch zusatzlich die beiden letzten nichtdiagonalen Terme, die es zu 
diagonalisieren gilt. 

Dabei ergibt sich eine Schwierigkeit dadurch, daB man bei den zur 
Messung des Stark-Effektes benutzten Feldstarken nicht mehr unbe- 
dingt w“E< B, oder A<1 voraussetzen kann. GRAFF? miBt z.B. bis zu 
A x herauf. Die Entwicklung von V und damit der Energie nach 
Potenzen von A? wird damit unsicher. Praktisch zeigt sich allerdings (z. B. 
an der Reihe fiir die Energie des starren Rotators"), daB die Reihen- 
glieder etwa wie (A?/10)” kleiner werden, so daB bei der Kleinheit der 
hier betrachteten Glieder die niedrigste Naherung noch recht gut brauch- 
bar ist. Bei noch héheren Feldstarken kann man die Matrix V immer 
noch numerisch ausrechnen, wie im Anhang gezeigt wird. 


* Es fehlen in der Energie die Glieder ~ [J (J + 1)]” mit »>1, also Yy J?(J +1)? 
usw., die aus h; entstehen. 

11 BROWER, F.: Diss. Amsterdam 1932. 

12 LAMB, W.E.: Zit. in 3. 

18 SCHLIER, Cu.: Z. Physik 141, 16 (1955). 
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Im folgenden berechnen wir die letzten beiden Terme von (22) in 
der Naherung ~/?, d.h. wir setzen V =1-+AV1. Man erhilt: 


Nullte Naherung: (h, J*)® = — 20 Bo J? + 0(f4), (23a) 
Erste Naherung: (A, J?)) = + 2m f3100{1 +0(B), (23b) 
Nullte Naherung: (V*wWEOV)®°=Em, poo +0(f%). (23) 


Diese Terme sind nun noch zu diagonalisieren, was nach dem iiblichen 
) Schema die Energien 


OP al le te ep) me Veg) fede (24a) 
und 
| —406t SE o(F,M) {1 +0169} (24b) 
» mit 
e(J,M) =<JM|cos?d| [My = 2/1/41) — 2M* 1 
6) = (7M costo] My = 2 (25) 
‘ergibt. 


(24a) gehort, wie erwahnt, noch zur Zentrifugal-Verzerrungs-Energie 
des Molekiils. Diesen Term liefert selbstverstandlich auch die oben er- 
wahnte ,, naive’ Rechnung. Das gilt jedoch nicht von (24b). Setzt man 
hier u* =O, so ist der Term das, was man iiblicherweise als Schwingungs- 
polarisation bezeichnet. Der Rest des Ausdrucks kommt von dem 
Zusammenwirken von Zentrifugalverzerrung und Stark-Effekt und ist 
nur durch die benutzte exakte Rechenweise zu erhalten. Das gilt noch 
mehr von hier nicht ausgerechneten hdheren Gliedern. 


Die GréBenordnung von (24b) wird in Abschnitt 3d diskutiert. 


3. Vergleich mit dem Experiment 


a) Das Rittnersche Ionenmodell. Das Rittnersche Ionenmodell ? faBt 
das polare zweiatomige Molekiil als aus zwei Ionen bestehend auf, die 
eine Polarisierbarkeit «, und «, haben und sich gegenseitig polarisieren. 
Dadurch erreicht man es, daB die aus dem Modell errechneten Dipol- 
momente “<er, sein kénnen, und in der Tat erhalt man damit bei den 
Alkalihalogeniden recht gute Ubereinstimmung mit dem Experiment. 
Vergleiche dazu Tabelle 1. 


Eine Ausnahme bilden die Tl-Halogenide. Man kann sich nun fragen, ob man 
durch Benutzung anderer Werte fiir die Polarisierbarkeiten bessere Ubereinstim- 
mung erzielen kann. Um dies zu priifen, kann man die Fragestellung herumdrehen 
und aus Dipolmomenten und Kernabstanden eines Quadrupels von Molekiilen, 
in denen jedes Ion zweimal vorkommt, die Polarisierbarkeiten berechnen, die die 
Rittnersche Formel 

Se, (26) 


pert ek care h, 
¥° — 40; Oy 
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erfiillen. Bisher gibt es nur fiir das Quadrupel TLE, TEI Csk, CsGlgaille MeBwertt 
Hier erhalt man in Einheiten 10-*4 cm® | 
q 


fiir Es Cis Sk cit 
Ca OO) evil) Sahil > S80 
gegen den iiblichen Wert* +1,05 +3,69 +2,44 +2,3 ...3,2 | 


Man sieht, da® das Verfahren keine sinnvollen Werte gibt, was natitirlich nicht 
anderes heiBt, als da® fiir die Tl-haltigen Salze das Rittnersche Modell relati) 


schlecht ist. Ob man bei den Alkalihalogeniden durch Adaption der a; erat 
Ubereinstimmung von Mexp und (per erreichen kann, bleibt abzuwarten. 


Tabelle 1 | 

Molekil | LiBr | Liy | Ka | KBr | RoF | cr | ccl | TIF | Ticl| 
| | | | | | | | | 

Me ber | | | | | | 2,44 || 2,27 | 
541 | 5,38 | 948 | 9,57 | 7,96 | 7,28 | 9,36| 4.49 | 4.44) 

Hs Oveay | 6,19 | 6,25 | 10,48 | 10,41 | 8,80 | 7,88 | 10,42 | 4,23 | 4,44 


Die Werte sind aus 4 entnommen, bzw. berechnet worden, auBer fiir TIC] 
TIF! und RbF!® Die Polarisierbarkeiten wurden von PAULING, zitiert in4 ge 
nommen, auBer fiir Tl, wo in der oberen Zeile der von ALTSHULLER!” angegeben« 
Wert « = 3,20 - 10-74 cm® genommen wurde, in der unteren derjenige, der fiir TICl 
richtig ergibt, naémlich «= 2,31-10°4cm3. Die Tabelle beriicksichtigt nur di 
mittels Molekilstrahlresonanz oder Mikrowellenspektroskopie gemessenen Mole 
ktile. In der Tabelle ist , pep = “(7,) mit  (O)exp verglichen, was aber auf die Abwei 
chungen wenig EinfluB® hat. 


Trotz dieser Mangel des Modells werden wir es in den folgenden Ab. 
schnitten zur Diskussion benutzen, da es vorlaufig das beste Model 
fiir diesen Molekiiltyp ist. Insbesondere werden wir auch Ableitunger 
der Formel (26) benutzen, um die ; zu erhalten. Ob dies gerechtfertig 
ist, wird sich nur durch Vergleich mit den zum Teil noch etwas sparlichet 
Messungen ermitteln lassen. Es ist damit zu rechnen, da die Fehler un 
so gréBer werden, je héhere Ableitungen man ermittelt, denn das asym 
ptotische Verhalten von y(7) nach (26) fiir groBe |v —r,| ist nach beider 
Richtungen hin véllig falsch. (Pol fiir >= 4a, x), Proportionalitat mi 
er fiir y—>oo, wogegen das wirkliche Molekiil fiir +0 und r +00 cel 
hat.) Zur Ausrechnung der Werte fiir die Ableitungen benutzt man an 


besten die Reihenentwicklung nach 6 = ice und y = 20s Mat 
Ve Ve 


14 Honic, A., M. ManpvEL, M.L. Stitcu and C.H. Townss: Phys. Rev. 96, 62: 
(1954). 

I PitzKY, BOG 2.) Physik: 151. 3542(1958): 

16 Lew, H., D. Morris, F.E. GEIGER and J.T. Ersincer: Canad. J. Physik 36 
171 (1958). 

” ALTSHULLER, A.P.: J. Chem. Phys. 21, 2074L (1953). 


| 


} 


i 
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erhalt 
e210) oy —y oy oy 8 (27a) 
baler, =1 +26 + 5y+ 8dy+ 11y?+ 146y24+ 17y34 20dy8+ 234, (27b 
Meler, = — 36 —15y — 36dy — 66y? — 105 dy? — 153.8 — 

— 210 dy? — 27674, eae 
Ms/e7, = + 40 + 35y + 120dy + 286? + 560dy? + 969y3 + és 


+ 1540dy3 + 2300/4, 


faler. = — 56 — 70y — 330 dy — 1001 y? — 2380 dy? — 
— 4845 y® — 8855 dy? — 1495074. | 


(27e) 


) Hierbei ist vorausgesetzt, daB die «; und damit 6 und y nicht von 7 


abhangig sind. Im Gegensatz dazu vgl. Matosst'8. 

Im Hinblick auf die Unsicherheit der aus dem Rittnerschen Modell 
gewonnenen y;-Werte, gewinnt ihre Messung erhéhte Bedeutung. Sie 
kann als Intensitatsmessung von Rotations-Schwingungsbanden er- 


'folgen. Die MeBgenauigkeit ist hier jedoch nicht groB und die Zahl der 


Messungen bisher klein geblieben. Wegen Literatur siehe z. B. }® und ?°, 


b) Der Schwingungseffekt. Aus den im zweiten Abschnitt gegebenen 
Formeln kann man als grébsten, der Messung leicht zuganglichen Effekt 
zunachst die Abhangigkeit des gemessenen Dipolmomentes von der 
Schwingungsquantenzahlv ausrechnen. Unter Vernachladssigung der 
Korrekturen (24) darf man so tun, als messe man einen starren Rotator 
mit dem Dipolmoment j(v) =m*(v), wo w*(v) durch (12) bis (16) 
gegeben ist. 

Der in v lineare Anteil von pu 


w= H(0) +244 {2 Me — 3a py} - v+0(— ;) (28) 


ist bisher bei fiinf Molekiilen einigermaBen genau bekannt, die in Ta- 
belle 2 aufgefiihrt sind. Hier ist die gemessene Differenz 14% von ys 
zwischen benachbarten Schwingungszustaénden mit dem berechneten 
Wert verglichen, der aus (28) mit 


maf tgg]otom 


und mit (27b, c) folgt. 


18 Marossi, F.: J. Chem. Phys. 20, 819 (1952). 
19 BeneDict, W.S., R. Herman, G.E. Moore and S. SILVERMAN: J. Chem. 


Phys. 26, 1671 (1957). 
20 Norris, W.G., and W. KLEMPERER: J. Chem. Phys. 28, 749 L (1958). 
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Die Polarisierbarkeiten wurden von PAULING, zitiert bei RITTNER* iibernommert 
oy, wurde gleich 3,20 - 10-24 cm® gesetzt. Auch der Wert von ay] = 2,31 - 10° 24emé 
der den yz,-Wert von TI und TICI besser wiedergibt (s. oben zu Tabelle 1) bring 
keine groBe Anderung. Die sonstigen Daten wurden von bzw. fiir TIF von_ 
iibernommen. Eine ahnliche Tabelle findet sich bei KLEMPERER®, doch sind de 
Vergleichspunkt und die Voraussetzungen anders. 

Insbesondere kénnen wir uns KLEMPERERs Verfahren, die Polarisierbarkeitet 
der Anionen so anzupassen, daB yz, durch die Formel (26) richtig wiedergeben wird 
nicht anschlieBen. Es fiihrt dazu, da® z.B. apy in LiBr den Wert 5,69, in KBr der 
Wert 3,67: 10-24 cm hat. Eine wirkliche Berechnung der «; aus den m,, wie sid 
oben vorgeschlagen wird, ist leider fiir die meisten Ionen noch nicht médglich 


Man sieht, daB die berechneten Werte die richtige GroBenordnung| 
haben, aber nach beiden Seiten um etwa 20% abweichen. Eine Ausnahme 
davon bildet das KBr, we 

Tabelle 2 der MeBwert 1A’ negativ ist. 

Wis Das gleiche” gilt furs liek 


Molekiil | (0) | 14” exp | 14° Htheor 
i wo allerdings die Differenz 
| | > 
CsF . 7,875 | 0,0722) 0,0726. 4A" u == —"0;2/2 Ojo debicemn 
exh: 10,42 0,056 | 0,0677 i 
KCI 10,48 0,105 |  0,0782 ungenau gemessen ist. 
oe [Porat —0,24 | +0,0693 Falls eine Nachmessung di 
Ay ge: | 4,228 | 0,0689 | —.0,0857 beiden Falle bestatigen sollte, muf 


man wohl eine Erklarung auBerhall4 
des Ionenmodells suchen. Da namlich fiir KBr a, = — 3,35 bekannt ist (allgemei 
ist fast stets a;< — 1), miBte w,< — 5, sein, was das Ionenmodell kaum zulaBt 
Im Rahmen allgemeinerer Funktionen p(y), wie sie z. B. von GRAY und PRITCHARD? 
(mit numerischen Rechnungen) diskutiert werden, ist dies nattirlich leicht médglich 


Der in (v+ }) quadratische Anteil war bisher niemals gemessen 


worden. Fiir das TIF wurde jetzt der Effekt zum ersten Male gefunden?. 
Der theoretische Wert ist 
Ae — Be [6 6 2 
= (OM, — 15g @y — Offa Ag — 15 My a3 +15 gay + 


we @ 


(30) 
+ 39 fy ay Ay — » My athe 


Eine verniinftige Vorhersage iiber den Wert dieses Ausdrucks ist hier 
noch schwieriger als oben, da einerseits die hohen Ableitungen von « 
noch ungewisser sind, andererseits die Konstante a, nur ungenau be- 
kannt ist. Letzteres kommt im wesentlichen von der Ungenauigkeit der 
Messung der spektroskopischen Konstanten wm, und @, x,. 

Wir haben fiir CsF und TIF die nach Formel (30) zu erwartenden 
Werte ausgerechnet. Fiir CsF (a, = —3,21, a, =8,4, a3 = — 26) erhalt 
man ?A’uw = +0,00030 deb, mit einer Unsicherheit, die etwa das fiinf- 
fache dieses Wertes ist, so daB also nicht einmal das Vorzeichen eindeutig 


21 BRAUNSTEIN, R., and J.W. TRIscHKA: Phys. Rev. 98, 1092 (1955). 
22 Gray, G.F., and H.O. PritcHarp: J. Mol. Spectrosc. 2, 137 (1958). 
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vorherzusagen ist. Der Fehler kommt im wesentlichen von an uneraes 
Der erwartete Wert ist nicht im Widerspruch mit der Messung, die 
[4 =My + (0,0722 + 0,0003) - v deb ergab?3, 

Fur TIF (a, = — 3,381, ag =8,65, @,=~—27)* ergibt sich mit «= 
3,20-10°*4 cm? ?A’u = -+0,00065. Die Unsicherheit ist etwa 100%, 
wenn man nur die Ungenauigkeit der Messungen von w, und , x, 
beriicksichtigt, nicht aber die nur beschrankte Giiltigkeit der Rittner- 
schen Formel (26). Einen Anhalt, was solche Fehler ausmachen, gibt das 
folgende: wenn fy um 50% und ws; um 30% unsicher sind, verdoppelt 
sich etwa die obige Unsicherheit von ?A?w. 


Aus den gemessenen Daten von GRAFF erhalt man 
M2) 7 (1) 


——- = 0,99987 + 0,00010. 
fe(1) / pe(0) 


Der, wie oben beschrieben, abgeschatzte ,,theoretische‘ Wert (Giiltigkeit 
des Rittnerschen Modells vorausgesetzt) ist 


A) ped) 1Ary \2 2Avy i 


steht also nicht im Widerspruch zum MeBwert. 


c) Der Isotopie-Effekt. Ersetzt man in einem Molekiil einen Kern 
durch einen isotopen Kern des gleichen Elementes, so kann man auf 
zweierlei Art Anderungen des gemessenen Dipolmomentes erwarten: 


Erstens k6nnen sich die Elektronen-Eigenfunktionen so andern, da8B 
die Koeffizienten der Entwicklung 


ENE) ie ig C2 pe (34) 


fiir das isotope Molekiil anders lauten, daB also insbesondere* pu, = M,. 
(Nur dies letztere wiirde man bei der Messung bemerken, denn die 
hdheren yz; ergeben bei der Messung von yw ja sowieso nur Korrekturen.) 


Wenn wir uns auf schwere Kerne beschranken, so kommt der Haupt- 
einfluB auf die Elektroneneigenfunktionen von der Volumenanderung Ab, 
des Kerns beim Einbau von weiteren Neutronen. Fiir Atome ist dieser 
gut bekannt, vgl. 4. Eine genaue Abschatzung dieses Einflusses auf yu, 
diirfte schwierig sein. Man kann sich jedoch anschaulich soviel klar- 
machen: Eine VolumenvergréBerung des Kerns bedeutet, daB kernnahe 


* Hier und im folgenden ist mit dem Strich das schwerere von zwei Isotopen 


bezeichnet. 
23 TriscuKa, J.W.: J. Chem. Phys. 25, 7841 (1956). 
24 KOPFERMANN, H.: Kernmomente. Frankfurt 1956. 
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Elektronen etwas vom Kern weggedrangt werden. Da dieses Weg-) 
drangen in erster Naherung nach allen Seiten gleichmaBig erfolgt, ergibt. 
sich fiir «=e f y* ¥ pdt keine Anderung erster Ordnung in AV,/Vj,,) 
d.h. der Effekt sollte sehr klein sein. | 

Eine Anderung von , ergibt sich auch, wenn die Volumenanderung 
des Kerns iiber die Anderung der Elektronenfunktionen eine Anderung | 
von r, hervorruft. Hier sollte dann Aw, von der GroBenordnung e - Ar, | 
sein. Fiir den Einflu® isotoper Ersetzung auf 7, gibt es nun aber recht | 
genaue Messungen, namlich diejenigen, die die isotopen Massenver-_ 
haltnisse vergleichen, die aus B, einerseits, aus der Massenspektro- 
skopie andererseits gewonnen werden. Hier zeigt sich bisher stets, daB - 
VAP, 1S 

Die genaueste derartige Messung ist wohl zur Zeit diejenige von | 
Townes u. Mitarb.22 am Kohlenmonoxyd. In der genannten Arbeit | 
werden auch alle notwendigen Korrekturen ausfiithrlich erértert. Die 
Genauigkeit mit welcher 7,=7;, ist, A7,/7, ist hier etwa 3-10-7. Fir 
Molekiile mit schwereren isotopen Kernen scheint die Bestatigung nicht 
so genau zu sein, man erhalt fiir Rb!® Av,/r, S 3-10°° und fiir die T1-Iso- 
tope nur Az,/r, = 1-10-°. Eine genauere Messung Tl-haltiger Molekiile 
erscheint hier noch wiinschenswert. 

Wir kénnen also vermuten, daB Aw,/u,<1-10° und mit groBer 
Wahrscheinlichkeit <1 - 10 ist, diese letztere Annahme steht jedenfalls 
nicht im Widerspruch zur Messung, vgl. unten. Damit kénnen wir uns 
um einen zwezten Effekt kiimmern, der in der Messung verschiedene 
Dipolmomente erscheinen laBt. Dieser Effekt kommt daher, da der 
MeBwert «(v), der bei der Mittelung von (7) itber die Schwingung ent- 
steht, durch die Abhangigkeit eben der Schwingung von den Massen 
der Kerne etwas von diesen abhangig wird. Anschaulich gesprochen: 
Die Schwingungsamplitude wird bei VergréBerung einer Kernmasse 
etwas kleiner. 


Wie wir oben sahen ist 
mS Be ¢ & \ 1 2 
“(v) =e, + a {2g — 3a My [» + +] +0 (=) : (32) 


Um hier eine von den unbekannten Werten von mw, und fly unab- 
hangige Priifung vornehmen zu kénnen, benutzen wir den experimen- 
tellen Wert des Schwingungseffektes 14°u=(v) —y(v—1). Es sei 
Mya = Myea (1 +A). Damit wird 


Ap =p! (0) — wo) =— 2d. (v $4), (33) 
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|Zu diesem Effekt gibt es bisher nur eine einzige Messung*, namlich 
jam TIF 2. GRrArr erhielt hier im Zustand v=o 


ft 1 =="0,9090992 -—- 3.2 10-6, 


‘;wogegen ‘ ; 
i fj Pee ogo caoso 10. 


Mexp 4 


| (34) 


| Wie man sieht, ist eine eindeutige Aussage noch nicht zu machen, doch 
jist die Ubereinstimmung befriedigend. Insbesondere ware jedoch zu 
| priifen, ob der Effekt sich wirklich verdreifacht, wenn man von v—0 
zu v=1 tbergeht. TIF ist wegen des kleinen A (0,8/99) natiirlich kein 
sehr geeignetes Versuchsobjekt, doch ist bei anderen Molekiilen zu be- 
-achten, daB eventuelle Quadrupolmomente der isotopen Kerne den 
| Isotopieeffekt des Dipolmomentes des Molekiils um mehrere GréBen- 
ordnungen tiberdecken, und daher eine Messung sehr erschweren. 


Es ist hier noch der Ort, auf eine Theorie des Isotopieeffektes von 
ALTSHULLER einzugehen?’. Abgesehen davon, da8 er mittels des 
Rittnerschen Modells absolute Werte von A‘w ausrechnet, was, wie wir 
oben bei der Berechnung von A*w sahen, nicht iibermaBig genau ist, 
berechnet er die Mittelung tiber die Schwingung fiir einen harmonischen 
| Oszillator. Das heiBt, er erhalt von der Summe 2m. — 34, 4, nur das 
erste Glied, welches nur etwa } des zweiten ist, und das umgekehrte 
Vorzeichen hat. Die in ?? berechneten Werte sind damit nur als Anhalt 
fiir die GroéBenordnung des Effektes brauchbar. 


d) Die Polarisierbarkeit. Wegen der stets vorhandenen Rotation des 
| Molekiils 14Bt sich ein Dipolmoment niemals unabhangig von dieser 
messen, ist also stets von J und M abhangig. Es ist daher nicht sinnvoll, 
nach der ,,Abhangigkeit des Dipolmomentes vom Rotationszustand™ zu 
fragen. Wir miissen uns jedoch noch um die Terme in der Stark-Effekt- 
Energie kiimmern, die nicht in der normalen Weise von /, M abhangen, 
die durch die Proportionalitat mit 


_ WE 


F() =2/U,M) +08), a= (35) 


gekennzeichnet ist. Der groBte derartige Term wurde oben ausgerechnet, 
namlich 


Be (2ut + pn)PE* 17 yy 1 +0 (=) (36) 


2 
We B, 


* Eine weitere Messung am LiF ”! 148t sich nicht genau auswerten, da zu viele 
Daten des Molekiils unbekannt sind. Beim OCS wurde innerhalb der MeBgenauig- 
keit von 2% kein Isotopieeffekt gefunden”®. 

26 SyuLMAN, R.G., and C.H. Townes: Phys. Rev. 77, 500 (1950). 

27 ALTSHULLER, A.P.: J. Chem. Phys. 21, 2241 L (1953). 
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Die Funktionen g(J, ), die in (25) gegeben wurde, ist die gleiche, di 
man fiir den Einflu8 der Elektronen-Polarisierbarkeit erhalt. Hier ig 
namlich *8 | 


Wa = Se, te.) B28, M) so 67 
mit | 
_ ; oa ue aa oe und entsprechend «, ,. 68 


In der Tat kann man (36) auch als Schwingungspolarisierbarkeit be 
zeichnen. Fiir «,,—«,,—=% gibt es bisher eine Mikrowellen-Messung uné 
zwar am OCS*8 mit dem Ergebnis « = 2,4 +3,0- 10°74 cm?*. Man weil 
jedoch aus optischen Daten iiber eine ganze Reihe einfacher Molekiil} 
Bescheid, « liegt stets bei einigen 10-74 cm*. Normalerweise ist damit (37 
etwa gleich groB wie (36), da B3/w? fiir die betrachteten Molekiilj 
~2-10-7 ist, und (10 deb)?/5 GHz -h ~& 3,0 - 1077 cm? entspricht, sq 
daB die Schwingungspolarisierbarkeit in die GréBenordnung 10-4 c 
kommt. Auch hierzu siehe ?8. 
Be ; 


Verglichen mit dem Stark-Effekt der Rotation ee ee M) sind di 


Terme (36) und (37) etwa um 52/2? 210-6 kleiner. Fiir TIF erhalt ma 
mit «=5-10° 4+ cm? (grobe Schatzung) und s,/u)=6,65 (Rittnersche 
Modell) etwa eine Linienverschiebung der 1,0—1,1-Linie um 6- 10% 
Dies liegt noch unterhalb der derzeitigen MeBgenauigkeit fiir Absolut. 
messungen des Dipolmomentes und fallt bei Relativmessungen, wie si¢ 
die Messung von A*u oder A‘w darstellen, natiirlich heraus. Eine Mes. 
sung der Polarisierbarkeit mit Radiofrequenz-Methoden verlangt sehi 
genaue Vergleiche der Stark-Effekte in verschiedenen Rotationszustan. 
den oder Absolutmessungen der Linienverschiebung von A] =1-Uber. 
gangen bei verschiedenen M wie in 8. 


Ich danke Herrn Professor W. Pau sehr fiir seine Férderung dieser Arbeit 
Fir anregende Diskussionen danke ich den Herren Prof. C.H. Townes, Prof 
H. Marscnatt und Dr. G. Grrr, letzterem auch fiir die Mitteilung von Me8. 
werten vor der Veréffentlichung. 


Anhang I 


Numerische Berechnung der Matrix V fiir wE<<B. 

In einer friheren Arbeit des Verfassers!® wurde angegeben, wie man die Stark 
Effekt-Energie des starren symmetrischen Kreisels fiir hohe Feldstarken mittel: 
Kettenbriichen numerisch auswerten kann, in einem Gebiet also, wo die Stérungs 
rechnung versagt oder zumindest unhandlich wird. Fiir das zweiatomige Molekii 
war dieser Kettenbruch schon von Lamp! angegeben worden. Hier soll gezeig 
werden, daB man auch die Matrix Vy 7(A) auf diese Weise berechnen kann. Wi 


* Dieses « schlieBt die Schwingungspolarisierbarkeit offenbar ein. 
28 MARSHALL, S.A., and J. WEBER: Phys. Rev. 105, 1502 (1957). 
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‘gehen aus von Gl. (3) in}. Die Energie 7 und die Koeffizienten A,, hangen von 
| M, K und J ab, doch schreiben wir nur den Wert J als Index hin, da das gesamte 
Problem in M und K diagonal ist. Wir schreiben also ny und A, 7. Es ist noch zu 
beachten, daB in #8 die benutzten Eigenfunktionen nicht normiert waren. Zur 
Berechnung von V miissen jedoch normierte Eigenfunktionen benutzt werden. 
Wir setzen?9 


5 BAS + a) | (% + B)! 
(Qx+a+Pti)nl(etatAyl 


pee = N,: Te (Nya (pee, pb) =f. 


und entsprechend a, = A,/N_. 


Fur die folgenden explizieten Formeln beschranken wir uns des Umfangs wegen 


| auf das zweiatomige Molekiil; wir setzen «=f =t= |M| und K=0. Man erhalt 
' dann aus der Rekursion (3) von 1!8 die Rekursionen fiir die ay [= AAI 


aie ; x (x + 27) fia 
Cal (2% + 2t + 1) (2% + 27% — 1) 
eae eta Mien cen ania (et) ABTA) Geary 
y (2% + 2t + 3) (2% +27-+ 1) Ay, J 
und 
Pi i Goes ae ee) 
ay J (2% + 2t + 3) (2u + 21 + 1) 


Ay, J Z (oe 1) (x eee 1) aah “(2% + 2T) Gy—1, J 
J ) mir pa (2+ 2t+1)(2x+2t—-1) a, 7 


Die erste Formel ist fiir J/>x-+ 1 zu benutzen, die zweite fir J/<x+rt. In der 
zweiten Formel ist als Nebenbedingung a, ; = 0 fiir ~<t zu verwenden; dies folgt 
aus p;, =0 fiir w<t. Aus den nach obigen Formeln erhaltenen Verhaltnissen be- 
kommt man durch Normierung DG zt=1 die einzelnen a, 7. 

nw 


Wiederum, wie bei der Energieberechnung in # ist es méglich, aus dem Ketten- 
bruch fiir die a, 7 Reihen in A zu gewinnen, die man unter erheblich groéBerem 
Rechenaufwand auch aus der Stérungsrechnung erhalt. Dazu muB freilich e¢7 als 
Reihe in 4 bekannt sein. 

Wir haben noch, um die Giite der Naherungen (23), (24) zu priifen, die Matrix V 
fiir MZ =0 und A=1 numerisch berechnet, und damit die Ausdriicke (24) ausge- 
rechnet. Es zeigt sich, da8 die groBten Abweichungen (namlich fiir / = 0) nur 10% 
betragen, fiir J =2 sind die Abweichungen nur noch 5%. Bevor also die Mef- 
genauigkeit der Polarisationsterme wesentlich gesteigert wird, ist die numerische 
Rechnung nicht vonndoten. 


29 ErRDELyI, A.: Higher Transcendental Functions, Bd. II, New York 1953. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 
Hall-Effekt von abschreckend 
kondensierten Wismutschichten 
Von 
WERNER BUCKEL 


Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Januar 1959) 


Durch die Kondensation von Wismutdampf auf eine sehr kalte Unterlage (4° Kk 
kann eine Bi-Modifikation erzeugt werden, die mit scharfer Ubergangskurve be 
6° K supraleitend wird. Beim Erwarmen auf etwa 20° K wandelt sich diese einge 
frorene Modifikation in das normale Bi-Gitter um, das bis 0,05° K keine Supra 
leitfahigkeit zeigt. An solchen Wismutschichten wird der Hall-Effekt unmittelb 

nach der Kondensation und im Verlauf des Temperns beobachtet. Zugleich m 

der Umwandlung steigt die Hall-Spannung um 4 Zehnerpotenzen an. Die etw 
10* mal kleinere Hall-Spannung der eingefrorenen Modifikation wird mit einer un 
etwa den gleichen Faktor erhéhten Konzentration der freien Elektronen gedeutet 
Die Entstehung einer solchen Bi-Modifikation mit ausgepragteren metallischer 
Eigenschaften ist aus dem Gitteraufbau des Wismut verstandlich. 


§ 1. Einleitung 


Bei unseren Untersuchungen zur Supraleitung kondensierter Metall 
schichten haben wir fiir das Wismut einen besonders starken Einflul 
der abschreckenden Kondensation festgestellt!. Kondensiert man Bi 
Dampf auf eine Unterlage, die bis zu He-Temperaturen abgekiihlt ist 
so entsteht das Bi in einem sehr gest6rten Zustand. Elektronenbeu 
gungsaufnahmen zeigen nur mehr wenige breite Ringe®. Dieser Zustanc 
ist jedoch sehr instabil und wandelt sich beim Erwarmen zwischet 
10 und 20° K in das normale Bi-Gitter um. Besonders bemerkenswer’ 
ist dabei der Befund, daB die bei tiefer Temperatur entstehende Bi 
Schicht supraleitend werden kann, wahrend das normale Wismut bi 
herab zu 0,05° K keine Andeutung von Supraleitung zeigt®. Im linker 
Teil der Fig. 1 ist die scharfe Ubergangskurve einer solchen Schich 
dargestellt. Im rechten Teil der Fig. 1 ist der Widerstandsverlauf bein 
Erwarmen der Schicht wiedergegeben. Uberraschenderweise ist di 
Umwandlung vom ungeordneten Zustand (breite Interferenzringe) zun 
wohlgeordneten Gitter mit einem Widerstandsanstieg verbunden 
Dieses Verhalten ist frither mit dem speziellen Gitter des Wismuts, da 


2 BUCKEL, W.: Z. Physik 138, 136 (1954). 
° Kurtr, N., and F.E. Stmon: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 151, 610 (1935) 
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unter Dichtezunahme und Abnahme des spezifischen Widerstandes 
schmilzt, in Zusammenhang gebracht worden‘. 

RICHTER und STEEB* haben kiirzlich unsere Beugungsaufnahmen 
vom ,,amorphen Wismut“* analysiert und gefunden, daB in diesem Zu- 
stand die tiberwiegende Mehrzahl der Bi-Atome dhnlich wie in der 
Schmelze nach Art eines statistischen Kugelmodells angeordnet ist. 
Daneben kommen nach dieser Analyse in geringer Anzahl auch Schicht- 
pakete mit einfach kubischer Struktur vor. Gegentiber der kleinen 
Koordinationszahl des nor- 
malen Bi-Gitters hegt also 
in den abschreckend kon- 
densierten Schichten eine 4000 
hohere Koordinationszahl 


+000 


aS) 
und damit tatsdchlich eine 8 2000 
stark veranderte Nahord- %8 
nung der Bi-Atome vor. = 
Es ist zu vermuten, daB Ge 
der beobachtete Wider- 
standsanstieg mit einer 

QO YG Bo 700 200 “K = 300 


starken Konzentrationsab- Temperotur 

nahme der freien Ladungen Fig. 1. Elektrischer Widerstand einer Wismutschicht. Konden- 

bei der Entstehung des _ sationstemperatur 4,2° K; Schichtgeometrie: Lange 10 mm, 
- % Breite 1mm, Dicke etwa 400 A, “> Reversible Anderungen; 

normalen Bi-Gitters  ver- So HIGHS Ng anes 

kniipft ist. 

Fiir diese Vermutung sprechen einige Ergebnisse am kompakten 
Wismut. CHESTER und JoneEs® fanden, daB auch das kompakte Wismut 
bei 6° K supraleitend werden kann, wenn es einem sehr hohen allsei- 
tigen Druck (f > 20000 Atii) ausgesetzt wird. LIKHTER und VERESH- 
CHAGIN’ haben den Hall-Effekt an den bei diesen hohen Drucken 
(bis etwa 30000 Atii) auftretenden Bi-Modifikationen untersucht und 
gefunden, daB die Hall-Konstante mit wachsendem Druck um mehrere 
Zehnerpotenzen abnimmt. Die Autoren deuten ihre Ergebnisse mit 
einer héheren Konzentration der freien Ladungstrager und bezeichnen 
diese Hochdruckmodifikation des Bi als ,,wirkliches‘ Metall. 

Um festzustellen, ob in den abschreckend kondensierten Bi-Schichten 
tatsichlich die vermutete Konzentrationserhdhung der freien La- 
dungen vorliegt, und um quantitative Aussagen tiber ihre GréBe zu 


* Im folgenden wollen wir der Kiirze halber den Zustand unserer Schichten 
unmittelbar nach der Kondensation bei 4° K, in dem das Bi supraleitend werden 
kann, mit amorph bezeichnen. 

4 SUHRMANN, R., u. H. SCHNACKENBERG: Z. Physik 119, 287 (1942). 

5 Ricuter, H., u. S. STEEB: Naturwiss. 45, 512 (1958). 

6 CuesTer, P.F., and G.O. Jones: Phil. Mag. 44, 1284 (1953). 

7 LIKHTER, A.I., u. L.F. VERESHCHAGIN: Zz, éksp. teor. Fiz. 32, 618 (1957). 
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erhalten, sind in der vorliegenden Arbeit Messungen der Hall-Spannung: 
an solchen Wismutschichten durchgefiihrt worden. Fiir diese Unter- 
suchungen mu8 die Hall-Spannung unmittelbar nach der Kondensation | 
der Schichten bei etwa 4° K und im Verlauf des Temperns gemessen 
werden®. 
§ 2. Experimentelle Anordnung 

Die Untersuchungen werden in einem kleinen Heliumverfliissiger’ 
durchgefiihrt. Nach der Vorkiithlung mit fliissigem Wasserstoff kénnen | 
in diesem Verfliissiger durch ein-. 
maligeExpansion (Verfahrennach | 
SIMON) etwa 25cm? fliissiges| 
Helium erzeugt werden. Der 
untere Teil des Kryostaten und 
die Anordnung des Schichttragers 
sind in Fig. 2a halbschematisch 
dargestellt. Am unteren Ende 
des HeliumgefaBes befindet sich 
ein Kupferrahmen, in dem eine 
Kupferplatte Cu (gestrichelt ge- 
zeichnet) auf- und abgleiten kann. 
Auf diese Kupferunterlage ist 
eine kristalline Quarzplatte als 
Schichttrager aufgepreBt. Den 
Warmekontakt zwischen dem 
Heliumbad und der beweglichen 
Kupferplatte vermittelt ein aus 
etwa 100 diinnen Silberfolien 
(Dicke 0,01 mm) _ bestehendes 


5cm 
a | 
a b 
Fig. 2a u. b. a Anordnung der Probe im Kryostaten (schematisch) b Geometrie der MeBschicht und der 


Goldelektroden. aa’ Stromelektroden; bb’ Spannungselektroden zur Widerstandsbestimmung ; 
cc’ Hall-Elektroden (nat. GrdBe) 


Silberband. Mit Hilfe einer Vakuumdurchfithrung kann der Schicht- 
trager iiber die Polschuhe des Magneten gehoben werden. In dieser 


8 Ein Bericht iiber die ersten Ergebnisse dieser Untersuchungen ist anlaBlich 
der ,,5. Internat. Conference on Low Temperatures Physics and Chemistry‘‘ in 
Madison USA, August 1957, gegeben worden. 
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{) Stellung ist es méglich, die MeBschicht bei jeder gewiinschten Tem- 
‘»peratur der Quarzunterlage zwischen 1,5 und 350° K zu konden- 
‘) sieren. Das Metall wird dazu in einem seitlichen Schliffansatz aus einem 
') Wolframband verdampft *. 


Die Anordnung der vor dem Einbau der Quarzplatte aufgedampften 
| Goldelektroden ist in Fig. 2b dargestellt. Um eine méglichst gleich- 
| maBige Stromverteilung iiber die Schichtbreite zu erhalten, sind die 
| Stromelektroden fast iiber die ganze Schichtbreite ausgezogen. Die 
| Hall-Spannung wird mit einem Dieselhorstschen Kompensationsapparat 
in Verbindung mit einem hochempfindlichen Galvanometer bestimmt. 
| _Etwa auftretende Thermokrafte und Einfliisse der magnetischen Wider- 
} standsdnderung sind durch Umpolen des Magnetteldes eliminiert worden. 
' Die Temperatur der Probe wird mit einem geeichten Thermoresistor ** 
; gemessen. 


Die Dicke der Schichten wird nach der Methode von ToLANsky be- 

stimmt. Dieses Verfahren liefert eine optische Schichtdicke. Die 

_ Eichung des Magnetfeldes erfolgt in der iiblichen Weise mit Hilfe einer 
Hall-Sonde aus Indiumantimonid. 


§ 3. Experimentelle Ergebnisse 


In Fig. 3a und b ist das Verhalten des elektrischen Widerstandes 
und der Hall-Spannung einer bei 4,2° K kondensierten Wismutschicht 
dargestellt. Das Widerstandsverhalten entspricht ganz dem bereits 
friiher beobachteten (Fig. 1). Zusammen mit dem starken irreversiblen 
Anwachsen des Widerstandes bei etwa 14° K tritt ein Anstieg der Hall- 
Spannung um mehrere GroBenordnungen auf (logarithmischer Ordinaten- 
maBstab in Fig. 3b). Auch beim weiteren Erwarmen steigt die Hall- 
Spannung zuniachst noch an und durchlauft bei etwa 60° K ein flaches 
Maximum. Bei Zimmertemperatur wird ein Wert erreicht, der bei Um- 
rechnung auf die gleiche Dicke nur um den Faktor 1,8 kleiner ist als der 
an einer polykristallinen Bi-Platte des gleichen Materials gemessene 
(Fig. 5). Ein erneutes Abkiihlen auf Heliumtemperaturen (gestrichelte 
Kurve) ergibt einen betrachtlichen reversiblen Anstieg der Hall-Span- 
nung. Die Richtung von Uy, entspricht einem tiberwiegend von 
Elektronen getragenen Leitungsmechanismus. 


Um die groBe Anderung der Hall-Spannung bei der Umwandlung 
des amorphen Wismuts darzustellen, ist in Fig. 3b ein logarithmischer 
Ordinatenmabstab gewahlt worden. Die Tempererscheinungen innerhalb 


* Verwendet wird Wismut reinst, arsenfrei der Firma Merck. 
xx Kohlewiderstand der Firma Erie Resistor Comp. London. I, etwa 100Q. 


Widerstand 


Halispannung 


| 
| 
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des normalen Bi-Gitters werden jedoch bei linearem Auftragen va} 
Uy, deutlicher sichtbar. Die Fig. 4 zeigt eine solche Darstellung. Beit} 
ersten Erwarmen der Schicht nach der Kondensation bei 4,2° K wir} 
die ausgezogene Kurve erhalten. Die mit dem TemperprozeB verkntip} 
ten Anderungen sind irreversibel. Bei einigen Zwischentemperature 
ist die Erwaérmung unterbrochen und die Probe erneut abgekiihlt worden) 

Die dabei auftretende: 


ae reversiblen Anderunge} 
9 der Hall-Spannung wer 
den von den gestrichel 

bap gezeichneten Kurven wie 
dergegeben. 

Um die Reproduzier 

barkeit der Ergebnisse 

200 zu priifen, sind jeweil 


mehrereSchichten beiglei 
cher Aufdampftemperatu1 
und mit nahezu gleiche4 
Schichtdicke untersuch 
worden. Dabei hat sich 
eine sehr gute Uberein- 
stimmung der Beobach 
tungen an verschiedener 
Proben ergeben. In Fig. , 
sind z.B. die MeBergeb- 
nisse von zwei weiteren 
Schichten _cingetragen. 
Lediglich im Bereich 
zwischen 20 und 90° K, 
in dem anschlieBend an 
0 700 200 °K go die Umwandlung noch 


Temperatur besonders starke Ver- 


Fig. 3a u. b. Elektrischer Widerstand und Hall-Spannung einer anderungen ablaufen, tre- 
Wismutschicht. Kondensationstemperatur 4,2° K. Schichtdicke 4 


etwa 650 A ten Unterschiede auf! 

Dies ist nicht verwun- 

derlich, wenn man bedenkt, wie stark derartige Tempervorgange 
von den Bedingungen zur Keimbildung beeinfluBt werden. 

Wie durch Elektronenbeugungsaufnahmen nachgewiesen worden ist, 
entsteht bei Kondensationstemperaturen iiber etwa 20° K das normale 
Bi-Gitter. Fiir solche Schichten wird demnach die mit der Umwandlung 
verkniipfte starke Anderung der Hall-Spannung nicht beobachtet. Es 
zeigt sich jedoch ein betrachtlicher EinfluB der Entstehungstemperatur 
der Schichten auf die GréBe der Hall-Spannung. Mit wachsender 


0 700 200 °K 300 
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Kondensationstemperatur werden unter vergleichbaren Bedingungen * 
abnehmende Werte der Hall-Spannung beobachtet. Die bei 290° K 
entstandenen Schichten zeigen sogar eine Vorzeichenumkehr von Ugay. 
Auch dieses Verhalten ist an mehreren Schichten reproduzierbar er- 
halten worden. Da jedoch das Hauptinteresse bei diesen Untersuchungen 
der supraleitenden Modifikation des Wismuts gegolten hat, sind die 
Erscheinungen bei héheren Aufdampftemperaturen nicht eingehender 
untersucht worden. 

Auch die Schichtdicke 77” 
hat einen deutlichen Ein- 
fluB auf die GréBe der 
Hall-Konstanten nach der 
Umwandlung. Schichten 
mit einer Dicke von etwa 
25 my ergeben unter sonst 
vergleichbaren Bedingun- 
gen kleinere Werte von 
Uyay als dickere Schichten. 
Durch die Untersuchung 
von Schichten mit ver- 
schiedener Dicke ist es 0 . 

Pee 0 100 200 K 300 
auch méglich gewesen, Jemperatur 
sicherzustellen, daB der Fig. 4. Hall-Spannung von Wismutschichten nach der Umwand- 
steile Anstieg der Hall- lung. Kondensationstemperatur einheitlich 4,2° Kk. Q=O=9 

i Schichtdicke etwa 680 A; @@@ Schichtdicke etwa 700 A; 
Spannung durch die Um- x X X Schichtdicke etwa 650 A (Schicht von Fig. 3) 
wandlung bedingt wird. 
In diinnen Filmen (d< etwa 25 mw) wird namlich der amorphe Zustand, 
wahrscheinlich durch Einfliisse der Unterlage (Adhasionskrafte und 
kondensierte Restgasschichten) bis zu etwas hdheren Temperaturen 
stabilisiert. Stets ist dabei die charakteristische Anderung von Uyay 
zusammen mit dem steilen Widerstandsanstieg zu beobachten. 


Halispannung 


Umwandlung 


§ 4. Diskussion der Ergebnisse 


Bei der Diskussion der Ergebnisse des vorangehenden Paragraphen 
werden wir versuchen miissen, aus den beobachteten Anderungen der 
Hall-Spannung Aussagen iiber eventuell vorliegende Veranderungen in 
den Konzentrationen der freien Ladungstrager zu erhalten. Wegen der 
sich kompensierenden Beitrage von Elektronen und Defektelektronen 
zur Hall-Spannung sind eindeutige Aussagen dieser Art nur unter 
Zusatzannahmen oder in besonders giinstig gelagerten Fallen méglich. 


* Vergleichbare Bedingungen liegen bei gleicher Schichtdicke, gleicher Magnet- 


feldstarke und gleichem Belastungsstrom vor. 
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In dieser Hinsicht liegen die Verhaltnisse bei der beobachteten Um- 
wandlung des Bi vom amorphen Zustand (mit Supraleitung) zum nor- 
malen, nicht supraleitenden Kristallgitter sehr giinstig. Hier erlauben 
uns die Ergebnisse der Hall-Spannungsmessung zusammen mit den 
Beobachtungen der Leitfahigkeit einen ziemlich sicheren SchluB auf die 
Konzentration der Ladungstrager im amorphen Wismut. Die an dieser) 
Modifikation beobachtete Hall-Spannung ist unter vergleichbaren Be- 
dingungen um einige GréBenordnungen kleiner als fiir kompaktes; 
Material und getemperte Schichten. Dieser Befund ist am einfachsten) 
damit zu deuten, daB im amorphen Bi eine wesentlich héhere Konzen-. 
tration von freien Elektronen vorliegt als im normalen Bi-Gitter, das ja. 
im Vergleich zu anderen Metallen eine sehr geringe Ladungstragerdichte 
aufweist. Wie wir im folgenden zeigen werden, spricht eine Reihe von 
weiteren Argumenten fiir diese Deutung. 


So fiihrt auch der beobachtete starke Anstieg des elektrischen Wider- 
standes bei der Umwandlung zu der Annahme einer sehr viel héheren 
Konzentration der freien Ladungen im amorphen Wismut. Der kleinere 
Widerstand der amorphen Schicht kommt dadurch zustande, daB die 
zweifellos geringere Beweglichkeit im amorphen Zustand mehr als kom- 
pensiert wird durch die héhere Konzentration. Nach Fig. 3 erhalten 
wir fiir die amorphe Schicht eine Hall-Konstante Ry = — 2,9-10! m3/ 
Ampsec. Dieser Wert von Ry liegt in der gleichen GréBenordnung wie 
die an guten Metallen (Cu oder Au) beobachteten. Das negative Vor- 
zeichen deutet tiberwiegende Elektronenleitung an. Unter der stark 
vereinfachenden Annahme reiner Elektronenleitung ergibt sich aus 


1 z 2 
y= ae seme Elektronenkonzentration =2,1-10?%cm™%. Dem- 


gegentiber finden wir nach Erwarmen der Schicht bei 300° K ein. Ry = 
—2,1-10°? m3/Ampsec und fiir eine polykristalline Bi-Platte des 
gleichen Materials nach Fig.5 ein Ry =—}3,8-10-7 m3/Ampsec. Wir 
haben also nach den Hall-Spannungsmessungen im amorphen Bi eine 
Elektronenkonzentration anzunehmen, die etwa um den Faktor 104 
groBer ist als im normalen kompakten Wismut. 


Um auch aus der Widerstandsmessung Aussagen iiber die Kon- 
zentration der Ladungstrager zu gewinnen, miissen wir zundchst ver- 
suchen abzuschatzen, wie gro die Beweglichkeit der freien Ladungen 
in einem derart réntgenamorphen Material ist. Dazu fassen wir den 
amorphen Zustand in grober Naherung als eine eingefrorene Schmelze 
auf. Fiir die Beweglichkeit konnen wir dann einen Wert annehmen, wie 
er in den Schmelzen guter Metalle (Cu oder Au) vorliegt. Mit einer Be- 
weglichkeit von 4-104 m?/Voltsec erhalten wir aus dem spezifischen 
Widerstand der amorphen Schichten eine Ladungstrigerdichte von 
1,5 - 102 cm *. Wenn dieser Wert auch etwa zehnmal kleiner ist als der 
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aus der Hall-Spannung erhaltene*, so liefern doch beide Abschatzungen 


| die GréBenordnung der Ladungstragerkonzentration, wie sie in den 


typischen Metallen vorliegt. 


Auch eine Untersuchung der optischen Absorption und Reflexion 


| abschreckend kondensierter Bi-Schichten, die am hiesigen Institut von 


J. Hasse durchgefithrt worden ist®, zeigt deutlich eine héhere Ladungs- 
tragerdichte im amorphen Bi. 


Die Entstehung einer amorphen Modifikation mit hdherer Dichte 
der freien Elektronen ist auch nach dem Gitteraufbau des Wismuts 


| verstandlich. Das rhomboedrische Gitter des Bi zeigt eine deutliche 


Schichtenstruktur!. In den etwas gefalteten Schichten hat jedes Bi- 
Atom drei niachste Nachbarn (Abstand 3,10 A). Der Abstand zum 
nachsten Atom einer benachbarten Schicht ist etwas gréBer (3,47 A). 
Innerhalb der Schichten ist die Bindung homéopolar, und nur zwischen 
den Schichten treten metallische Bindungskrafte auf. Auch die 
kleine Koordinationszahl des Bi-Gitters deutet auf stark homéopolare 
Bindungskrafte hin. Mit dem groBen Anteil homéopolarer Bindung 
hangt die geringe Dichte der freien Elektronen im normalen Wismut 
zusammen. Hinsichtlich seiner Bindungskrafte und damit auch seines 
Elektronenhaushaltes zeigt das Wismut schon sehr viel Verwandtschaft 
zu den rein homédopolar gebundenen Halbleitern Germanium und 
Silizium. 

Treffen nun bei der abschreckenden Kondensation die Atome des 
Metalldampfes auf die sehr kalte Unterlage, so werden sie praktisch in 
der beim Auftreffen entstehenden Modifikation eingefroren. Sicher sind 
gréBere Verriickungen nicht mehr méglich. Man kann erwarten, dal 
dabei in kleinen Bereichen, also hinsichtlich der Nahordnung, Konfigura- 
tionen entstehen, die einer dichtesten Kugelpackung gleichen. Nun ist 
aber die dichteste Kugelpackung die fiir die metallische Bindung cha- 
rakteristische Atomanordnung. Die homéopolaren Bindungskrafte da- 
gegen bedingen kleine Koordinationszahlen. Zum Aufbau solcher 
homéopolar gebundener Strukturen sind gegeniiber der dichtesten 
Packung, die beim Aufdampfen bevorzugt entstehen sollte, noch gréBeie 
Verriickungen und Umgruppierungen erforderlich. Es ist demnach zu 
erwarten, daB ganz allgemein mit wachsendem Anteil an homéopola- 
rer Bindung das Kristallwachstum bei abschreckender Kondensation 


*x Offenbar liegt auch im amorphen Bi ein Anteil von Defektleitung vor, 
deren kompensierender Beitrag zur Hall-Spannung die kleinen Werte von Ry 
bedingt. 

9 Hasse, J.: Dissertation (erscheint demnachst). 

10 T ANDOLT-BORNSTEIN, Bd. I, Teil 4, S.19. 1955. 

11 CHARLES S. BaRRETT: Structure of Metals, 2. Ausgabe, S. 217. London: 
McGraw-Hill Publishing Company LTD 1952. 
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erschwert wird. Die experimentellen Erfahrungen bestatigen diese Regel.| 
Das Germanium z.B., dessen Gitter rein homéopolar aufgebaut ist, | 
entsteht aus der Dampfphase selbst bei Zimmertemperatur in einer: 
amorphen Modifikation, die erst oberhalb 400° C in die Diamantstruktur | 
iibergeht. Erst bei dieser Temperatur reicht offenbar die thermische 
Bewegung aus, um die zum Aufbau dieser Struktur nétigen Verritk- | 
kungen ablaufen zu lassen. Die typischen Metalle dagegen entstehen | 
auch bei sehr tiefen Temperaturen der Unterlage (etwa 4° K) sofort in | 
ihrer normalen Gitterstruktur!2. Die Metalle As, Sb und Bi stehen an 
der Grenze zwischen den Halbleitern und den Metallen. As und Sb 
werden bei der Kondensation noch sehr leicht amorph erhalten. Das 
reine Bi dagegen kann nur bei sehr tiefer Temperatur der Unterlage im _ 
amorphen Zustand eingefroren werden*. In diesem eingefrorenen Zu- | 
stand liegen nun die Bi-Atome wenigstens in der Nahordnung in einer | 
Konfiguration, die der typischen Metallstruktur sehr viel naher steht | 
als dem normalen Bi-Gitter. Die von RICHTER und STEEB?® durch- 

gefiithrte harmonische Analyse unserer Beugungsaufnahmen hat Atom- 

verteilungskurven der kubischen Struktur ergeben. Es ist sehr nahe-— 
liegend, das Auftreten der héheren Elektronenkonzentration damit zu — 
erklaren, daB im amorphen Zustand des Bi die homéopolaren Bindungs- 

krafte noch nicht ausgebildet sind und dafiir in diesem Zustand viel 

ausgepragtere metallische Bindung vorliegt. Die Fahigkeit, supraleitend 

zu werden, hangt offenbar mit dieser h6heren Konzentration der freien 

Elektronen zusammen. 

Eine wertvolle Erganzung dieser Vorstellungen kann aus einem Ver- 
gleich der hier gefundenen Eigenschaften von abschreckend kondensierten 
Schichten mit dem schon eingangs erwahnten Verhalten des Bi unter 
hohem Druck (f > 20000 Atii) gewonnen werden. CHESTER und JONEsS® 
haben gefunden, daB Wismut unter hohem Druck zum Supraleiter mit 
einer Ubergangstemperatur von etwa 6° K wird. LrkHTER und VERESH- 
CHAGIN” haben die elektrische Leitfahigkeit und den Hall-Effekt bis zu 
Drucken von 30000 Atii untersucht. Dabei sind mit wachsendem Druck 
zwei Umwandlungen in andere Modifikationen (BiII und Bi III) auf- 
getreten. Gleichzeitig nimmt mit wachsendem Druck die Hall-Kon- 
stante stark ab und erreicht im Bi III einen konstanten Wert, der um 
drei GroBenordnungen kleiner ist als fiir Bi unter Normalbedingungen. 
Zunachst ist damit gezeigt, daB auch die durch hohen Druck erzeugte, 
supraleitende Modifikation des Bi, wie unsere Schichten, eine um 
GréBenordnungen kleinere Hall-Konstante aufweist. Unter diesen 
hohen Drucken bricht offenbar die normale Gitterstruktur zusammen, 


* Inwieweit fiir die Stabilisierung des amorphen Zustandes beim Bi noch Spuren 
von Restgasen verantwortlich sind, mu offenbleiben. 
2 BuLow, H., u. W. Bucket: Z. Physik 145, 144 (1956). 
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jund es entsteht eine metallischere Konfiguration. Danach besteht wohl 
‘|kein Zweifel, daB die bei der abschreckenden Kondensation erzeugte 
)Bi-Modifikation mit der unter hohem Druck entstehenden Wwenigstens 
jhinsichtlich des Elektronenhaushaltes identisch ist. 


SchheBlich muB erwahnt werden, daB sich die Eigenschaft des Bi, 
|bei dichterer Packung eine héhere Konzentration der Ladungstrager 
‘zu besitzen, schon beim Schmelzen zeigt. Das Bi schmilzt unter Dichte- 
|zunahme und Widerstandsabnahme. Die zweifellos geringere Beweglich- 
keit in der Schmelze mu8 durch eine in der Fliissigkeit auftretende 
erhohte Zahl von freien Ladungen mehr als kompensiert werden. Die 
Untersuchung des Hall-Effektes an geschmolzenem Bi von Rauscu 
|VON TRAUBENBERG hat schon 1905 gezeigt, daB die Hall-Spannung beim 
Schmelzen um Gr6éfenordnungen abnimmt!*. Auch ist schon sehr friih- 
zeitig darauf hingewiesen worden, daB das fliissige Wismut in mancher 
Weise nicht das anormale Verhalten des kristallinen Bi zeigt!. 


Nach diesen Ausfiihrungen kénnen wir als ziemlich sicheres Ergebnis 
fiir unsere amorphen Wismutschichten zusammenfassen: Durch die ab- 
schreckende Kondensation entsteht eine Bi-Modifikation mit kubischer 
Struktur der Nahordnung. Die im normalen Bi-Gitter vorhandenen 
hom6éopolaren Bindungen sind nicht, die metallischen Bindungen da- 
gegen starker ausgebildet. Dadurch wird die sehr viel héhere Konzentra- 
ition der freien Elektronen bedingt. Das Bi ist in dieser Modifikation 
‘als gutes Metall zu bezeichnen, das lediglich in sehr feinkristallinem 
Zustand vorliegt. 


Zum SchluB dieser Diskussion soll noch kurz auf die beim Tempern 
des normalen Bi-Gitters beobachteten Veranderungen der Hall-Span- 
nung eingegangen werden. Die elektrischen Eigenschaften von Bi- 
Aufdampfschichten sind mehrfach eingehend untersucht worden!*»16, 
Danach zeigen reine Bi-Schichten auch nach dem Tempern auf etwa 
300° K in Ubereinstimmung mit unseren Beobachtungen einen aus- 
gepragten reversiblen Widerstandsanstieg beim erneuten Abkiihlen. 
Selbst Erwarmen auf etwa 500° K geniigt nicht, um in solchen Schichten 
die normale metallische Temperaturabhingigkeit des Widerstandes 
herzustellen. Erst nach dem Aufschmelzen* solcher Schichten wird 
ein positiver Temperaturkoeffizient beobachtet. 


* Zwischen Wismutoxydhautchen gelingt das Aufschmelzen, ohne da die 
Geometrie der Schichten wesentlich zerst6rt wird. 

13 RAUSCH VON TRAUBENBERG, H.: Ann. d. Physik 17, 78 (1905). 

14 MrissNER, W.: Wren-Harms Handbuch der Experimentalphysik, Bd. X1/2, 
mroO1. 1935. 

15 CoLoMBANI, A., and P. Hurt: C. R. Acad. Sci., Paris 244, 755 (1957). 

16 SuHRMANN, R., u. H.-G. WurtrKE: Z. Elektrochem. 59, 379 (1955). 


484 WERNER BUCKEL: 


In Anlehnung an das Verhalten von Bi-Kristallen mit geringet 
Bleizusatz!7 deuten SUHRMANN und WutTTKE den Temperaturverlay 
des Widerstandes ihrer Schichten mit einem Leitungsmechanismus, w? 
er in Halbleitern vorliegt. Der von uns beobachtete Anstieg der Hal} 
Spannung mit abnehmender Temperatur kann in diesem Bild zwangle 
mit einer Abnahme der Ladungstragerkonzentration erklart werden. 

Da Elektronenbeugungsaufnahmen gezeigt haben, daB nach der 
Durchlaufen der Umwandlung in den Schichten das normale Bi-Gitte 


J=7mA 
B= 4500 6B 


Hallspannung 
Widerstand 


0 
0 700 200 “K 300 
Temperatur 


Fig. 5. Elektrischer Widerstand (;@—@—@—) und Hall-Spannung (~o—o—o-) einer polykristalline: 
Wismutplatte. Lange 10,8 mm, Breite 7,2 mm, Dicke 0,45 mm 


vorliegt, soll das Verhalten der getemperten Schichten noch mit den 
von kompaktem, aus der Schmelze kristallisiertem Wismut vergliche1 
werden. Dazu sind in Fig. 5 die Werte der Hall-Spannung und de 
elektrischen Widerstandes dargestellt, wie sie an einer polykristalline: 
Bi-Platte unseres Versuchsmaterials beobachtet worden sind. De 
Widerstandsverlauf ist metallisch. Die Hall-Spannung nimmt besonder 
unterhalb von 90° K stark zu. Demgegeniiber ist bei den getemperte1 
Schichten (Fig. 4) der Anstieg der Hall-Spannung wesentlich geringer 
Im Verlauf des Temperns nimmt jedoch die Hall-Spannung bei tiefe 
Temperatur irreversibel zu, veraéndert sich also in Richtung zum kom 
pakten Material hin. 


Die in den Schichten auch nach dem Tempern auf Zimmertemperatu 
verbleibenden Stérungen zeigen beim Wismut einen sehr viel starkeret 
EinfluB (negativer Temperaturkoeffizient des Widerstandes) als bei dei 
guten Metallen. Dies erklart sich wieder aus den extremen Verhiltnisse1 


' THompson, H.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 155, 111 (1935). 
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im Elektronenhaushalt des Wismuts. Nach HEINE? hat man im Wismut 
etwa 1,5-10° freie Elektronen pro Atom und eine ungefahr gleich 
 groBe Zahl von Defektelektronen anzunehmen. Diese geringen Ladungs- 
tragerkonzentrationen kénnen, wie bei den typischen Halbleitern, auch 
} durch geringe Konzentrationen von Gitterstérungen stark beeinfluBt 
werden. Eine eingehendere Diskussion der Hall-Spannung von getem- 
perten Bi-Schichten kann hier nicht gegeben werden, da im Rahmen 
dieser Untersuchung der amorphen, supraleitenden Modifikation nicht 
gentigend systematische Messungen an getemperten Schichten durch- 
gefiihrt worden sind. 

Herrn Professor Dr. R. Hirscu darf ich fiir die stete Unterstiitzung und Férde- 
rung dieser Arbeit herzlich danken. Herrn Professor Dr. H. RicuTER danke ich 
fiir viele wertvolle Diskussionen im Zusammenhang mit der Struktur der Auf- 
' dampfschichten. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft und dem Deutschen 


Komitee der Research Corporation bin ich fiir die groBziigige Bereitstellung von 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Wien 


Anderung der Elektronenstruktur des Aluminiums 
durch o-Bestrahlung 

Von 
W. Kapp und F. STANGLER 


Mit 7 Figuren im Text 
(Eingegangen am 9. Januar 1959) 


Die elektrische Leitfahigkeit des Aluminiums wird durch Korpuskularbestrahlung 
vermindert. Durch Anwendung der in der Elektronentheorie der Metalle fiir eir 
Zweibandermodell angegebenen Formeln gelingt es, aus der Hall-Konstante be: 
einem Magnetfeld H, der Hall-Konstante fiir H=0O und der elektrischen Leit- 
fahigkeit die Anzahlen und Beweglichkeiten von Elektronen und Léchern, sowie 
deren partielle Leitfahigkeiten zu berechnen. Die durch Korpuskularbeschu8 ir 
Metallen hervorgerufenen Anderungen sind bei Zimmertemperatur einer seht 
raschen Erholung unterworfen. Es mu daher sowohl die Bestrahlung als auch die 
Messung von Hall-Konstante und Leitfahigkeit in einem Tieftemperaturbad, in 
unserem Fall fliissige Luft, vorgenommen werden. Eine entsprechende experimen- 
telle Anordnung wird beschrieben. Als Korpuskularstrahlquelle stand der «-Strah- 
ler Po?!® zur Verftigung. Nach 90stiindiger Bestrahlung zeigte sich eine Abnahme 
der Hall-Konstante um 0,9% und der elektrischen Leitfahigkeit um 5,3%. Die 
Leitfahigkeitsabnahme des Aluminiums durch «-Bestrahlung erklart sich zu ihrem 
groBeren Teil aus einer Abnahme der Elektronenbeweglichkeit, zu einem kleinen 
Teil aus einer Verringerung der Anzahl der Locher. 


1. Einleitung 


Ein Festkérper, der dem Einflu8 einer Korpuskularstrahlung unter- 
worfen wird, erleidet dabei strukturelle Veranderungen, die sich auf seine 
physikalischen und technologischen Eigenschaften auswirken. In 
letzter Zeit wurde dieses Problem von einer gréBeren Zahl von Autoren 
einer genaueren Untersuchung unterzogen, da bei der hohen Dosis- 
leistung der Reaktoren die Veranderungen an den Werkstoffen zu er- 
heblichen Schwierigkeiten fiihren k6nnen. 

Geladene Teilchen entsprechender Energie, etwa «-Teilchen, dringen 
in das Kristallgitter ein und kénnen ihre Energie nun auf die verschieden- 
ste Weise verlieren. Bei Wechselwirkung mit der Elektronenhiille det 
Gitteratome kommt es zu Ionisation und Anregung. Bei «-Teilchen geht 
der gr6Bte Teil der Energie auf diese Art verloren. Durch die elektrische 
Leitfahigkeit der Metalle kommt es jedoch dabei zu keiner Anderung 
der physikalischen Eigenschaften. Durch elastischen ZusammenstoB det 
hineingeschossenen Teilchen mit den Gitteratomen selbst wird das Gitte 
zu Schwingungen angeregt, was einer lokalen Temperaturerhéhung 
gleichkommt. Ist die durch den StoB iibertragene Energie gréBer al: 
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die Bindungsenergie des Gitters, so kénnen Gitteratome von ihren 
Platzen entfernt werden, wodurch Leerstellen entstehen. Reicht die 
Energie eines herausgeschossenen Teilchens aus, so kann es seinerseits 
weitere Leerstellen schaffen, bis es schlieBlich eine metastabile Lage an 
einem Zwischengitterplatz einnimmt. Ein Paar von Leerstelle und 
Zwischengitterplatz nennt man Frenkel-Defekt. Im Falle des von uns 
untersuchten Metalls Aluminium erzeugt ein «-Teilchen von 5,4 MeV 
etwa 60 solcher Frenkel-Defekte1. Die Dichte dieser Defekte entlang 
der Bahn des eingeschossenen «-Teilchens ist nicht gleichmaBig, sondern 
ist am Ende der Bahn besonders hoch. Wenn dort die Energie des 
stoBenden Teilchens jedoch nicht mehr zur Bildung von Frenkel-Defek- 
‘ten ausreicht, dann ist sie immerhin noch zur Anregung von Gitter- 
schwingungen ausreichend, die durch Dampfung in Warme umge- 
»wandelt, AnlaB zu einer relativ groBen lokalen Temperaturerhéhung 
| bieten. Man kann dort infolge der schroffen Abkiithlung durch das um- 
-gebende Material zusatzlich Versetzungen annehmen. Eine weitere 
-MOglichkeit des Energieverlustes der hineingeschossenen «-Teilchen ist 
.die Bildung von Fremdatomen durch Kernreaktion mit den Gitter- 
‘atomen. Bei Aluminium fiihrte dies bei der von uns angewandten Dosis 
zur Bildung von 4-107 Atomprozent Si°° (Abschatzung nach LINTNER 
und Scumib!). Diese Zahl von Fremdatomen kann gegeniiber den 
natiirlichen Verunreinigungen als verschwindend klein  betrachtet 
werden. 

Durch die thermischen Schwingungen des Gitters haben Atome an 
Zwischengitterplatzen die Méglichkeit, wieder in Loécher zu gelangen. 
Das hei®t, die Frenkel-Defekte rekombinieren, und der Kristall erholt 
von den Folgen der Bestrahlung. Die Geschwindigkeit dieser Erholung 
wachst mit zunehmender Temperatur. Man mu8B daher Untersuchungen 
von Strahleneinwirkung auf Metalle bei méglichst tiefen Temperaturen 
durchfiihren. 

Eine der Eigenschaften von Metallen, die durch Bestrahlung ver- 
andert werden, ist die elektrische Leitfahigkeit, die mit steigender Be- 
strahlungsdosis im allgemeinen abnimmt. Im Falle des Aluminiums 
wurde die leitfahigkeitsvermindernde Wirkung der «-Strahlung von 
MartTIN u. Mitarb. nachgewiesen?. Fiir das Verstandnis dieser Erschei- 
nung ware es wichtig zu erfahren, auf welche Weise diese Anderung 
erfolgt. Die Elektronentheorie der Metalle bietet hiezu eine Méglichkeit ; 
sie erlaubt es namlich, z.B. aus Hall-Konstante und elektrischer Leit- 
fahigkeit, Anzahlen von Ladungstragern und deren Beweglichkeiten zu 


1 Lintner, K., u. E. Scumip: Ergebn. exakt. Naturw. 28, 302 (1955). — Nu- 
kleonik 1, 29 (1958). 

2 Martin, A.B., S.B. AUSTERMAN, R.R. Eacieston, J.F. McGEE u. M. TaR- 
PINIAN: Phys. Rev. 81, 664 (1951). US AEC Document NAA-SR-75 (1951). 
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berechnen. Untersuchungen dieser Art wurden an Halbleitern v¢ 
Lark-Horovitz u. Mitarb. durchgefiihrt? >. Es stellte sich dabei herau 
daB die Widerstandsainderung durch Bestrahlung bei Halbleitern haup 
sichlich auf eine Anderung der Ladungstragerkonzentration zurtic! 
gefiihrt werden kann. | 


2. Theoretische Grundlagen 


Das von uns untersuchte Metall Aluminium besitzt drei Valen 
elektronen, die auf zwei Energiebander aufgeteilt sind. Es ist dahe 
notig, die fiir ein Zweibandermodell giiltigen Formeln fiir die Berechnur 
heranzuziehen. Die GréBe der Hall-Konstante ist bei sehr starke 
Magnetfeldern nicht mehr feldunabhangig. Bei tiefen Temperaturen i: 
diese Abhangigkeit schon bei geringeren Magnetfeldstarken me8ba 
Nach Wirson§ erhalten wir fiir die Hall-Konstante als Funktion de 
Magnetfelds: 


(nm, Anzahl der Elektronen, o, Leitfahigkeit der Elektronen, , Anzal 
der Locher, o, Leitfahigkeit der Locher, e elektrisches Elementarquai 
tum, H Magnettfeld). 

Bei bekanntem Verlauf der Hall-Konstante mit der Starke de 
Magnetfelds 1aBt sich die Hall-Konstante fiir H =O extrapolierei 
Gl. (1) vereinfacht sich dann zu: 


peat 3 

“it n n ,. 

Ry-p = — —-7+—*.. (: 
OG Star 


Die Gesamtleitfahigkeit o ist durch die Summe der Partialleitfahigkeite 


gegeben: 
0 =0,+ 05. (: 


Wie schon erwahnt, besitzt Alumnium drei Valenzelektronen. Die erst 
Brillouinzone eines k. flz. Metalls bietet Platz fiir zwei Elektrone1 
Die zweite Brillouinzone ist mit dem einen restlichen Elektron nict 
gefiillt. Wir haben also ein Leitungselektron. Wenn nun in der erste 
Zone ein Bruchteil 6 an Elektronen fehlt, also 6 Locher auftreten, ¢ 


3 LarK-Horovitz, K.: In Semiconducting Materials, p.47. New York: Ac 
demic Press 1951. 

4 Fan, H.Y., and K. Larx-Horovirz: Report of the Conference on defect s: 
Crystalline Solids. Phys. Soc. Lond. 1954. 

5 Fan, H.Y., u. K. LarK-Horovi7z: Report of the International Conference c 
Semiconductors and Phosphors. Garmisch-Partenkirchen, Germany 1956. 


* Witson, A.H.: The Theory of Metals. Cambridge: Cambridge Universit 
Press 1953. 
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imuB dieser Bruchteil 6 in der zweiten Zone zusatzlich in Erscheinung 
{treten. In der ersten Zone sind also 6 Lécher und in der zweiten 
|(1-++0) Elektronen pro Atom. Die Anzahl, der Elektronen pro cm? 
ergibt sich also zu: 

ioe Ol, (4) 


die der Locher n, als 


m,=0-1~ (i Anzahl der Atome Al pro cm’). 


4 Da die GréBen Ry, Ry), H undo meBbar sind, laBt sich das Gleichungs- 
4system mit den vier Unbekannten ,, 7), o, und o, nun ldsen. Die 
| Beweglichkeiten sind gegeben als: 


i bigee oe een ae (5) 


Der Wert fiir Ry) wurde einer Arbeit von BoRowIk?7 entnommen, der 
die Feldstarkeabhangigkeit der Hall-Konstante bei einer Temperatur 
von 78° K untersucht hat. Hierbei ergab sich ein nur relativ schwacher 
linearer Anstieg der Hall-Konstante mit zunehmender Feldstarke. Die 
| vernachlassigende Annahme scheint daher vertretbar, da das Ver- 
haltnis Rk, zu Ry_,) durch die bei uns etwas héhere Versuchstemperatur 
‘von 90° K keine wesentliche Anderung erfahrt. 


3. Experimentelle Anordnung 
Als Korpuskularstrahlquelle stand Po”® mit einer «-Strahlenergie 
von 5,4 MeV in einer Starke von 52 mC zur Verfiigung. Um médglichst 
die ganze Reichweite der «-Strahlen im Inneren der Probe zu haben, 


760mm 
Me 


Fig. 1. Probenform 


betrug die Probenstarke nur 25 u. Die bei einer Bestrahlungsdauer von 
90 Std erreichte Dosis betrug etwa 2- 10!4 «-Teilchen pro cm?. 

Fig. 1 zeigt die Form der untersuchten Proben, die in einem Sttick 
aus Folien herausgeschnitten wurden. Hall-Konstante und Leitfahigkeit 
wurden an ein- und derselben Probe gemessen. Der Hauptstrom durch- 
flieBt die Probe der Lange nach von 1 nach 2. Die Potentialelektroden 
fiir die Widerstandsmessung sind 5 und 6. Die Hall-Spannung wird an 


? Borowik, E.S.: J. Eksp. Teor. Phys. USSR. 23, 83 (1952). 
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den Elektroden 3 und 4 abgenommen. Um die bei Magnetfeldschwankut 
gen im Hall-SpannungsmeBkreis auftretenden Induktionsspannunget 
die das empfindliche MeBgalvanometer gefahrden, auszuschlieBen, is 
die AnschluBfahne 4 so lange gehalten, daB sie als Kompensation: 
schleife unter der Probe durchg¢ 
fiihrt und unterhalb der Elektrode. 
angeschlossen werden kann. Diesis 
auBerdem deshalb giinstig, da di 
Hall-Spannungsanschliisse zur Vea 
meidung st6render Sekundareffekt 
am gleichen Platzim Magnetfeld an 
gebracht werden konnen. Zur Ver 
meidung von Thermospannunge: 
bestanden die Ableitungen von de 
auf tiefer Temperatur peels 
Probe ebenfalls aus Aluminium. Di 
Umklemmung auf die kupfernet 
MeBleitungen erfolgte in einem 11 
einiger Entfernung angebrachtenOl 
bad, dassich auf Zimmertemperatu 
befand. Fig. 2 zeigt die Anordnuns 
der Probe im Temperaturbad zwi 
schen den Polschuhen P und P’ de: 
Elektromagneten. Zur Verfiiguns 
stand uns ein Elektromagnet nacl 
WEISS mit wasserdurchflossene1 
Erregerspulen. Der Durchmesser de: 
planen Teiles der Polschuhe betrus 
60 mm, die Poldistanz 61 mm. D: 
dasPoloniumpraparat Pr kein direk 
tes Eintauchen in fliissige Luft ver 
tragt, muBte der Probenhalter P. 
Fig. 2, Anordnung der Probe in einer Messingkiivette A unterge 

bracht werden, die, um méglichst a1 

Volumen zu sparen, elliptischen Querschnitt besaB. Der abnehmbar 
Deckel De ist unter Zwischenlage einer Kartondichtung Di mit den 
Unterteil verschraubt. Vor der Mitte der Probe ist das Praparat Pr s 
drehbar angebracht, daB die Bestrahlung durch Drehen des Knopfes D 
unterbrochen werden kann. Bestrahlt wird das zwischen den Wider 
standselektroden o und o’ liegende Stiick der Probe. Da das Polonium 
praparat gegen Feuchtigkeit sehr empfindlich ist, wurde, um Kondens 
wasser- bzw. Eisbildung zu vermeiden, der Boden der Kiivette mi 
Trockenmittel T bedeckt. Unter der Einwirkung der «-Strahlen entsteh 
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iwaus dem Sauerstoff der Luft Ozon, der zu starker lokaler Korrosion 
AnlaB gibt. Um dies zu verhindern, wurde die Kiivette wahrend des 
| Einkiithlens durch den Trockenstutzen Ty mit Stickstoff gespilt. Als 
jweiterer Oxydationsschutz wurde die Oberflache der Probe mit einer 
| diinnen Zaponlackschicht tiberzogen. Die AnschluBdrahte der Probe 
wurden durch ein am Deckel befestigtes Rohr mit der Dichtstelle W 
jtiber den Spiegel der fliissigen Luft herausgefiihrt. 

Die Messung der Hall-Spannung erfolgte durch Kompensation. Als 
/ Nullinstrument wurde ein Zernicke-Galvanometer mit einer durch einen 
}entsprechenden Lichtweg erzielten Empfindlichkeit von 4- 10-9 V pro 
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Fig. 3. Temperaturabhangigkeit der Hall-Konstante von Aluminium 


_Skalenteil verwendet. Die Reproduzierbarkeit der Messung betrug 
0,3%. Bei der Leitfahigkeitsmessung konnte eine Reproduzierbarkeit 
von 0,2% erzielt werden. Die Temperaturmessung erfolgte mittels 
Thermoelement und Kompensationsapparat. Da die Zusammensetzung 
der fliissigen Luft aus technischen Anlagen nicht besonders konstant ist, 
und daher die Temperatur des Siedebades um einige Grade schwankt, 
muBten die gemessenen Werte der Hall-Spannung auf einen bestimmten 
Temperaturwert korrigiert werden. Fig. 3 zeigt die zu diesem Zweck 
aufgenommene Temperaturkennlinie der Hall-Konstante des Alumini- 
ums zwischen 90 und 371° K. Ein ahnliches Verfahren wurde auch zur 
Korrektur der gemessenen Leitfahigkeitswerte angewandt. 


4. Versuchsergebnisse 


Fig. 4 zeigt die Anderung der Hall-Konstante als Funktion der 
Bestrahlungszeit. Die Hall-Konstante nimmt zunachst etwa linear mit 
der Zeit ab und erreicht gegen Ende der Bestrahlungszeit annahernd 
einen Sattigungswert; es hat sich offenbar ein Gleichgewichtszustand 
zwischen der Zahl der neugebildeten und der durch Rekombination ver- 
lorengegangenen Frenkel-Defekte gebildet. Die maximale Abnahme 


| 
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betragt 9,29/9). Die Anderung der Leitfahigkeit mit der Bestrahlungszei } 


5,3% ab. Der Kurvenverlauf ist dem der Hall-Konstante ahnlich. Di¢ 
groéBere Streuung der einzelnen MeBpunkte riihrt von der starkere 
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Fig. 4. Anderung der Hall-Konstante (R) von Aluminium durch «-Bestrahlung bei 90° K 


Temperaturabhangigkeit der Leitfahigkeit her — 2,4% pro Grad gegen-} 
iiber 0,3 % pro Grad bei der Hall-Konstante —, so daB die Genauigkeit 
der Temperaturkorrektur entsprechend geringer war als bei der Hall- 
Konstante. 
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Fig. 5. Anderung der elektrischen Leitfahigkeit (c) von Aluminium durch a-Bestrahlung bei 90° K 


Die fiir den Fall des unbestrahlten Aluminiums durch Anwendung 
der in Punkt 2 angegebenen Gleichungen erhaltenen Werte fiir Anzahlen 
und Beweglichkeiten der Ladungstrager und die partiellen Leitfahig- 
keiten sind in der zweiten Spalte der Tabelle 1 enthalten. Die Zahl der 
Lécher pro Atom von 6-10 steht in guter Ubereinstimmung mit 
einem Wert von 3,6-10-%, den HEINE’ aus dem anomalen Skin-Effekt 
und dem De Haas-Van Alphen-Effekt erhalten hat. DaB die Lécher 
trotz ihrer geringen Zahl doch einen relativ groBen Beitrag zur Leit- 
fahigkeit des Aluminiums liefern (etwa 6%), erklart sich aus ihrer Be- 
weglichkeit, die etwa zehnmal so groB ist wie die der Elektronen. 


° HEINE, V.: Proc. Roy. Soc. Lond. 240, 340 (1957). 


Elektronenstruktur des Aluminiums durch «-Bestrahlung 493 


In Fig. 6 sind die Abnahmen von Anzahl und Beweglichkeit der 
"') Leitungselektronen pro Atom durch die «-Bestrahlung dargestellt. Wie 


J} 


‘man sieht, nimmt die Anzahl der Elektronen nur um maximal 0,05 % 
ab, die Beweglichkeit hingegen um 5%. Fig. 7 zeigt die Anderung der 
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Fig. 6. Anderung der Anzahl (7,) und der Beweglichkeit (b,) der Leitungselektronen des Aluminiums durch 
a-Bestrahlung bei 90° K 


entsprechenden Daten fiir die Lécher. Hier nimmt die Anzahl um maxi- 
4+ mal 8,4% ab, wahrend die Abnahme der Beweglichkeit von 0,5 % inner- 
\) halb der MeBgenauigkeit bleibt. 
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Fig. 7. Anderung der Anzahl (n,) und der Beweglichkeit (b)) der Lécher des Aluminiums durch 
a-Bestrahlung bei 90° K 


In der Tabelle 1 sind die die elektrische Leitfahigkeit charakterisie- 
renden Daten des «-bestrahlten Aluminiums denen des unbestrahlten 
Metalls gegeniibergestellt; die eingetretenen Anderungen in Prozenten 
mit den durch die MeBunsicherheiten bedingten Fehlern sind aus der 
Spalte 4 zu entnehmen. 
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Tabelle 1 
Bestrahlt Anderung 
| | 
Zahl der Elektrouen n,. . » . «| 1,00607 | 1,005 57 —0,05 + 0,005 %f 
Zahl der Lécher Mn, « G07 40" 5,57°10°° | = 8.4 Oat 
ee ee = | i 
Beweglichkeit in cm? V-!sec7?: | 
Elektronen }, . . | -0,22032 16° |) 0,2092- 10°.) §=-5,0 5 =e O30 
Lécher ye 2405 Oe 2,392 - 10° | 210.5 oe 0,7% | 
ke ar airs ale pemeaieat | 
it eee ae Oe — | 
Partielle Leitfahigkeit in Q“tcm™:, 
Blektronen.d; jcc = & hewn Ae oe a0" 2,031 40" 0 015, 0reee 0,3 % 
Locher Bg iene 3s so + 5] 00,1400 40% INO, 1286 = 4089 Gene Cee 


= 


Zur besseren Veranschaulichung der durch die Bestrahlung im) 
Leitungsmechanismus des Aluminiums eingetretenen Veranderungen ist} 
in Tabelle 2 die relative Anderung der Gesamtleitfahigkeit den Ande- 
rungen der partiellen Leitfahigkeiten gegeniibergestellt. Wie man sieht, 
ist an der Abnahme der Gesamtleitfahigkeit von 5,3% die Abnahme der 
Partialleitfahigkeit der Elektronen mit 4,7% und die der Lécher mit} 
0,6% beteiligt. 


Tabelle 2 
Unbestrahlt | Bestrahlt Anderung 
| | 
Gesamtleitfahigkeit o | 100,0% | 94,7 % is Ss) % 
Anteil der Elektronen o, 93,8 % | 89,1 % | —4,7% | 
Anteil der Locher om 6,2% 5,6% | =@O6% 


Man kann also abschlieBend sagen, daB sich die Leitfahigkeitsab- 
nahme des Aluminiums durch «-Bestrahlung, durch den gr6Beren Anteil 
der Elektronen am Leitungsvorgang bedingt, zu ihrem gréBeren Teil 
(etwa 90%) aus einer Abnahme der Elektronenbeweglichkeit, zu einem 


kleinen Teil (etwa 10%) aus einer Abnahme der Zahl der Locher erklaren 
laBt. 


Fir die Anregung zu dieser Arbeit und deren stete Férderung danken wir Herrn 
Professor Dr. ERIcH SCHMID. Weiter gilt unser Dank Frau Professor Dr. BERTA 
KarRLIK, der Leiterin des Instituts fiir Radiumforschung und Kernphysik der 
Osterreichischen Akademie der Wissenschaften, fiir die Zurverfiigungstellung 


wertvoller Apparate, sowie Herrn Dr. FRIEDRICH HERNEGGER fiir die Herstellung 
des Poloniumpraparats. 
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Die optische Absorption von Thalliumchlorid 
Von 
Horst ZINNGREBE 
Mit 9 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. January 1959) 


Die optische Eigenabsorption von Thalliumchlorid wird im Spektralbereich von 
1850 bis 6000 A ausgemessen. Im Spektrum diinner Aufdampfschichten findet man 
eine Reihe bei tiefer Temperatur gut auflésbarer Absorptionsbanden, die sich mit 
steigender Temperatur nach kurzen Wellen verschieben. Gitterst6rungen bewirken 
ahnlich wie Temperaturerhéhung eine Blauverschiebung der Banden. Beim Uber- 
gang zu amorphen Schichten findet man ein strukturloses, zu kurzen Wellen ver- 
lagertes Spektrum. An der Absorptionskante von TICIl kann man auf Grund einer 
verschiedenen Temperaturabhangigkeit zwei verschiedene Absorptionsprozesse 
unterscheiden: Einer Excitonenbande tiberlagert sich die Kante der Band-Band- 
Ubergange. Diese langwelligste Absorptionsbande zeigt Ahnlichkeit mit den in 
Halbleitern gemessenen Excitonenbanden, wahrend die kurzwelligeren Absorp- 
tionsbanden des TICl sich den Excitonenbanden der Alkalihalogenide verwandt 
erweisen. 
§ 1. Einleitung 

In den Absorptionsspektren der Alkalihalogenide haben HirscH und 
Pout! eine Reihe scharfer Absorptionsbanden gefunden, die sie mit 
lokalisierten Elektroneniibergangen zwischen benachbarten Ionen be- 
schrieben haben. FRENKEL? hat gezeigt, daB dieser Anregungszustand 
des Kristalls, das ,,Exciton“’, im Gitter umherwandern kann. HiILscH 
und Pour? haben weiter gefunden, daB in den energetischen Abstanden 
der gemessenen Absorptionsbanden die Anregungsenergien der freien 
Ionen wiederkehren. Die Lage der Banden im Spektrum des Kristalls 
wird also wesentlich von den Eigenschaften der einzelnen Ionen be- 
stimmt. In den Halbleitern hat man eine Erzeugung von Excitonen 
durch Lichtabsorption erst in den letzten Jahren am langwelligen Aus- 
laufer ihrer Absorptionskante nachweisen kénnen*,°. Bei einigen Stoffen 
mit man eine ganze Reihe sehr scharfer Banden, deren spektrale Lage 
sich mit einer wasserstoffahnlichen Serienformel berechnen 1aBt®,’. 


1 Hitscnu, R., u. R.W. Pout: Z. Physik 57, 145 (1929). 

2 FRENKEL, J.: Phys. Rev. 37, 17, 1276 (1931). 

3 Hirscu, R., u. R.W. Pout: Z. Physik 59; 812 (1930). 

4 MACFARLANE, G.G., T.P. McLzan, J.E. QUARRINGTON u. V. RoBeErts: Phys. 
Rev. 108, 1377 (1957). 

5 ZWERDLING, S., L.M. Rotu u. B. Lax: Phys. Rev. 109, 2207 (1958). 

6 Gross, E.F.: Suppl. Nuovo Cim. 3, 672 (1956). 

7 NixiTinz, S., L. Couture, M. S1EsKIND u. G. Perny: C. R. Acad. Sci., Paris 
238, 1786 (1954). — NrxiTINE, S.: Phil. Mag. 4, 1 (1959). 
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Diese Spektren werden am besten mit einem von WANNIER® angegebenen | 
Excitonenmodell beschrieben: Ein Elektron und ein Defektelektron, die | 
einander auf wasserstoffahnlichen Bahnen umkreisen. Dabei wirkt das | 
umgebende Kristallgitter nur als homogenes Medium, in das ein Exciton | 
eingebettet erscheint. Die spektrale Lage dieser Excitonenbanden in | 
Halbleitern wird durch die effektive Masse und die Dielektrizitats- | 
konstante des Kristalls, aber nicht durch die Anregungsenergien der | 
einzelnen Gitterbausteine bestimmt. | 


Noch wenig aufgeklirt sind die Absorptionsspektren gewisser Uber- | 
gangsverbindungen wie der Schwermetallhalogenide, die in ihrem Bin- 
dungscharakter zwischen den reinen Ionenkristallen und den reinen Halb- — 
leitern stehen. Bei den Silberhalogeniden findet man nach OKAMOTO? | 
in der spektralen Lage der Absorptionsbanden eine Ahnlichkeit mit den — 
Alkalihalogenidbanden. Beim TICI, dessen Dielektrizitatskonstante mit 
4,84 noch hoher als die der Silbersalze liegt, sind Excitonenbanden bis- 
lang nur wenig bekannt. Alteren Arbeiten von Hirscu und Pout! und 
von FESEFELDT" entnimmt man zwei wenig ausgepragte Maxima bei 
250 my und bei 210 mu. NIKITINE und Reiss” haben in den letzten 
Jahren eine langwellige Excitonenbande bei 359 my angegeben. 


Die vorliegende Arbeit vervollstandigt diese Einzelergebnisse durch 
eine detaillierte Ausmessung der gesamten Absorption des TIC] im Spek- 
tralgebiet von 0,6 bis 0,18 uw. Daran anschlieBend wird die Temperatur- 
abhangigkeit der im Spektrum gefundenen Absorptionsbanden unter- 
sucht. PrLEe1L™ hat im Absorptionsspektrum des TIBr eine Excitonen- 
bande gefunden, die sich mit steigender Temperatur in Richtung kurzer 
Wellen verschiebt ; dagegen zeigen die meisten anderen bislang bekann- 
ten Absorptionsbanden in Ionenkristallen und Halbleitern eine umge- 
kehrte Temperaturverschiebung. Weiterhin wird die Abhangigkeit des 
Spektrums von Gitterst6rungen untersucht, die durch die Methode der 
abschreckenden Kondensation erzeugt werden. Debye-Scherrer-Auf- 
nahmen von RUHL" haben ergeben, daB es méglich ist, durch Konden- 
sation bei tiefer Temperatur amorphe T1Cl-Aufdampfschichten herzu- 
stellen. Das Spektrum dieser amorphen Schichten wird ausgemessen 
und der Ubergang in das Spektrum der kristallisierten Schicht beim 
Tempern verfolgt. 

8 WANNIER, G.: Phys. Rev. 52, 191 (1937). 

* Okamoto, Y.: Nachr. Akad. Wiss. Géttingen 14 (1956). 

TOREIIES CHny Lenn Ue Vinele OL Physik 48, 384 (1928). 

1. FesEFELDT, H.: Z. Physik 64, 741 (1930). 

1 NIKITINE, S., u. R. Reiss: C. R. Acad. Sci., Paris 242, 1003 (1956). 
13 PLEIL, V.: Diplomarbeit, Erlangen 1953. 

14 RUHL, W.: Z. Physik 143, 612 (1955). 
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§ 2. Experimentelles 


Die Messungen werden ausgefiihrt mit einem im hiesigen Institut 
gebauten Doppelmonochromator mit automatischer Scharfeinstellung, 
der im Wellenlangenbereich von 1 y bis herab zu 185 my. MeBlicht belie- 
big einstellbarer Wellenlange liefert. Die im sichtbaren Spektralbereich 
verwendete Wolframlampe kann im ultravioletten Bereich durch eine 
Wasserstofflampe ersetzt werden. Die im langwelligen Gebiet benutzten 
Flintglasprismen werden im Kurzwelligen gegen zwei geheizte Steinsalz- 
prismen ausgewechselt. Die spektrale Spaltweite des Ausgangsspaltes 
wird im ganzen MeBbereich kleiner als 10-2 eV gehalten. 

Im Gebiet hoher Absorptionskonstanten (A>10!mm~) wird das 
Spektrum an diinnen, aufgedampften TICl-Schichten in einem bereits 
frither beschriebenen Kryostaten!®.1® ausgemessen. Die Dicke der 
Schichten betragt etwa 40myu. Als Unterlage dient eine kristalline 
Quarzplatte, deren Temperatur zwischen 20° K und 300° C beliebig 
eingestellt werden kann. Die Schichten werden durch Verdampfen von 
TIC] aus einem Wolframband und Kondensation auf der Quarzunterlage 
erzeugt. Der Restgasdruck im Kryostaten liegt wahrend des Aufdamp- 
fens stets unter 5 - 10-6 Torr. Im Bereich mittlerer Absorptionskonstan- 
ten (10% bis 10 mm ™) werden die Schichten durch Schmelzen von TICl- 
Kérnchen zwischen Platten aus Quarzglas hergestellt. Fiir den Ubergang 
zu kleineren Absorptionskonstanten (<10 mm_7) werden Stiicke passen- 
der Dicke aus T1Cl-Einkristallen herausgesagt. Zur Herstellung guter 
Oberflachen werden auf zwei planparallel geschliffene Kristallflachen 
beidseitig Platten aus Quarzglas aufgeschmolzen. Dadurch wird bei den 
Messungen bei héheren Temperaturen eine Zerst6érung der optischen 
Oberflachen durch Abdampfen von TIC] vermieden. 


§ 3. MeBergebnisse 


a) Das Spektrum diinner Schichten und die Temperaturabhangigkeit 
der gemessenen Absorptionsbanden 

Als Ausgangspunkt fiir die Untersuchungen an diinnen Schichten 
enthilt Fig. 1 die gemessene Lichtschwachung einer bei 273° K aufge- 
dampften TlCl-Schicht. Die Abszisse ist frequenzproportional geteilt; 
sie enthalt unten die Wellenlange, oben die zugehérige Photonen-Energie 
des einfallenden Lichtes. 

An der Ordinate ist die Lichtschwiachung abgetragen; sie ist definiert 
durch die Gleichung 

auffallende Strahlungsleistung I 


Te Oey UE eo i daccnyeeaoene Suabinnguleistine iat 


15 Karser, R.: Z. Physik 132, 482 (1952). 
16 FiscHEeR, F.: Z. Physik 139, 228 (1954). 
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Das obere Teilbild gibt das unmittelbar nach dem Aufdampfen beif 
273° K ausgemessene Spektrum wieder. Die Kurve zeigt im gesamten) 
Spektralgebiet einen verwaschenen und wenig ausgepragten Verlauf.. 
Erst nach Abkiihlen der Schicht auf 20° K (unteres Teilbild) treten aus) 
dem kontinuierlichen Untergrund einige scharfe Absorptionsbanden} 
hervor. Unter der langwelligen Flanke der Bande bei 5,05 eV deut 
sich noch eine schwache Absorption an. 
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Fig. 1. Das Absorptionsspektrum einer 40 my dicken, Fig. 2. Die spektrale Umgebung der lang- 
bei 0° C aufgedampften T1Cl-Schicht. Im oberen Teilbild welligsten Excitonenbande, gemessen an einer 
wird die Absorption unmittelbar nach dem Aufdampfen bei 0° C aufgedampften T1Cl-Schicht. Die 
bei 0° C gemessen. Die Kurve des unteren Teilbildes erhalt angeschriebenen Temperaturen bezeichnen 
man nach Abktihlen der Schicht auf 20° K die MeBtemperaturen 


Alle durch Aufdampfen erzeugten TlCl-Schichten zeigen einen weit 
ins Sichtbare hineinreichenden Auslaufer der Lichtschwachung. Er 
kommt im wesentlichen durch das hohe Reflexionsvermégen der diinnen 
Schichten zustande. Die Absorption fallt nach langen Wellen entspre- 
chend dem in Fig. 1 gestrichelt gezeichneten Verlauf ab. Man entnimmt 
dies Messungen an dickeren Aufdampfschichten. Zur Herstellung még- 
lichst stérungsfreier Schichten ergibt sich 0°C als giinstige Konden- 
sationstemperatur. Ein Tempern der Schichten tiber 273° K hinaus hat 
einen starken Anstieg des langwelligen Auslaufers zur Folge, wahrend die 
Absorption im kurzwelligen Teil des Spektrums stark zuriickgeht. Solche 
Schichten zeigen in Reflexion eine blauliche Triibung, die auf Rayleigh- 
Streuung schlieBen laBt. Es ist daher anzunehmen, da die Schichten bei 
Temperaturen oberhalb 0° C zu gréBeren Kristalliten zusammenflocken, 
die die Streuung verursachen. Die gleichzeitig entstehenden Lécher 
sorgen fiir die steigende Lichtdurchlassigkeit im Bereich kurzer Wellen. 


1 


Ul} 


mT 


Die optische Absorption von Thalliumchlorid 499 


Die Temperaturabhangigkeit der Absorptionsbanden von TICI ist 


‘hzuerst von FESEFELDT" untersucht worden. Seine Messungen lassen 
| zwischen 90 und 300° K praktisch keine Verschiebung der Banden- 


Nf 


maxima erkennen. In Fig. 2 ist eine genaue Untersuchung der Tempe- 
raturabhangigkeit der Bande I wiedergegeben. Uber der Photonen- 
Energie ist die Lichtschwachung aufgetragen. Gemessen wird die Um- 
gebung der Bande an einer bei 273° K aufgedampften Schicht bei den 


| verschiedenen angegebenen Temperaturen. Zur besseren Ubersicht sind 


die gemessenenen Kurven itibereinander gezeichnet. 

Man erkennt deutlich mit steigender Temperatur eine Zunahme der 
Halbwertsbreite und gleichzeitig eine Verschiebung des Bandenmaxi- 
mums um etwa 0,04 eV in Richtung gréBerer Photonen-Energien. Die 
spektralen Lagen aller gemessenen Banden sind in Tabelle 1 bei drei 


Tabelle 1. Spektrale Lage dey gemessenen Absorptionsbanden diinner TICI-Schichten 
MeS- | 


temperatur | Bande I | Bande II | Bande III Bande IV Bande V 
| | | 
DT GOn KK | 3,50 eV | | | 5,87 eV 
QOPI |) a7 NY | 5,06 eV Roy | 
DOK || 3,46 eV 4,95 eV 5,05 eV 5,382 eV 6,02 eV 


verschiedenen Temperaturen eingetragen. Man sieht, da8 auch die 
kurzwelligeren Banden III und IV dieselbe Blauverschiebung zeigen wie 
die Bande I. Die Banden II und V sind dagegen nur bei 20° K auflésbar. 


b) Die Beeinflussung der Banden durch Gitterstorungen 


Eine hohe Konzentration an Fehlstellen im Gitter diinner Auf- 
dampfschichten laBt sich durch abschreckende Kondensation des Dampf- 
strahls bei tiefer Temperatur herstellen. Den auf diese Weise erzeugten 
Stoérstellengehalt kann man mit verschiedenen experimentellen Methoden 
nachweisen!*~1, Wie FISCHER! an der langwelligsten Bande des KJ 


gezeigt hat, beeinflussen diese Stérungen auch die Grundgitterabsorp- 
tion der Aufdampfschichten. Im Anschlu8 daran wird der EinfluB dieser 
Gitterst6rungen auf das Spektrum diinner T1Cl-Schichten untersucht. 
Rtui! konnte durch Debye-Scherrer-Aufnahmen zeigen, da bei 
20° K kondensierte T1Cl-Schichten in amorpher Struktur erscheinen und 
beim Tempern zwischen 100 und 110° K im Gittertyp des CsCl aus- 
kristallisieren. In Fig. 3 sind zwei an einer solchen bei 20° K konden- 
sierten Schicht gemessene Spektren einander gegentibergestellt. 


17 BUCKEL, W., u. R. Hizscu: Z. Physik 132, 420 (1952); 138, 109 (1954). 
18 BucKEL, W.: Z. Physik 138, 136 (1954). 

19 RUuL, W.: Z. Physik 143, 591 (1956). 

20 SANDER, W.: Z. Physik 147, 361 (1957). 

21 Hirscu, R., u. W. MarTIENSSEN: Suppl. Nuovo Cim. 7, 480 (1958). 
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20° K gemessene Licino wiedergegeben. Die Kurve im untel 
ren Teilbild wird an der gleichen Schicht bei derselben Temperatur nacif 
halbstiindigem Tempern bei 270° K aufgenommen. Der gestrichelt 
Abfall gibt an beiden MeBkurven ahnlich wie in Fig. 1 den aus Messunge7 
an dickeren Schichten entnommenen Verlauf der Absorption im Bereic| 


langer Wellen an. Ein Vergleich der beiden Teilbilder der Fig. 3 14 
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Fig. 3. Das Absorptionsspektrum einer 40 my dicken, bei 20° K aufgedampften T1Cl-Schicht. Im obere ! 
Teilbild wird die Absorption unmittelbar nach dem Aufdampfen bei 20° K gemessen. Die Kurve des unterer 
Teilbildes wird bei derselben Temperatur nach halbstiindigem Tempern bei 270° K aufgenommen 


Fig. 4. Die spektrale Umgebung der langwelligsten Excitonenbande einer bei 20° K aufgedampften TIC1 
Schicht. Die einzelnen Kurven werden nach Tempern auf die angegebenen Temperaturen bei 20° K gemesser 


zwischen den Me8kurven nur noch eine sehr entfernte Ahnlichkeit er- 
kennen: Die Absorptionsbanden sind im Spektrum der amorphen Schicht 
so stark verbreitert, daB sie in dem kontinuierlichen Untergrund fast 
ganz verschwinden. Insbesondere in der Umgebung der Bande I ist die 
amorphe Schicht vollig lichtdurchlassig geworden. Ihre Absorption hat 
sich um 40 my nach kurzen Wellen verschoben, 


Die nach den Riihlschen Messungen beim Tempern zu erwartende 
Umwandlung der amorphen in die kristalline Struktur der Schichter 
kann man am Entstehen der Bande I verfolgen. Die entsprechender 
Messungen geben die Fig. 4 und 5 wieder. 


Die Fig. 4 enthalt die spektrale Umgebung der Bande, wie sie ar 
einer bei 20° K aufgedampften Schicht nach dem Tempern auf die an 
gegebenen Temperaturen bei 20° K ausgemessen wird. Abgesehen vor 


= 
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| einem kleinen Anstieg der Absorption bei 107° K sieht man, daB sich 


die Bande I zwischen 107 und 135° K aufbaut. Ein weiteres Tempern 


i der Schicht auf 270° K bringt keine groBen Veraénderungen im Spektrum. 
i Die bereits vorhandene Bande verschiebt sich mit steigender Temperatur 
in Richtung langer Wellen; gleichzeitig nimmt ihre Halbwertsbreite ab. 


Einen genauen Uberblick tiber den Ablauf der Kristallisation ge- 


winnt man aus Fig. 5. Fir die Wellenlange des nach dem Tempern 
auf 270° K zu erwartenden Maximums der Bande I (A =358 mu, Pfeil 
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| Fig. 5. Die Zunahme der Absorption an der Stelle des Maximums der langwelligsten Excitonenbande einer 


bei 20° K aufgedampften T1Cl-Schicht in Abhangigkeit von der Temperung 


in Fig. 4) ist die Lichtschwachung iiber der Temperatur der Temperung 
aufgetragen. 
Die einzelnen Me8punkte werden auf folgende Weise gewonnen: Die Schicht 


| wird bei 20° K erzeugt und die Lichtschwachung bei A= 358 mu. gemessen. Das 


ergibt den doppelt umrandeten MeBpunkt. Dann wird die Schicht auf 50° K hoch- 


) gewarmt, wieder auf 20° K abgekithlt und die Lichtschwachung erneut bei der 
| gleichen Wellenlange gemessen. Damit entsprechen alle Punkte der Kurve einer 
- MeBtemperatur von 20° K, sie unterscheiden sich nur durch die verschiedenen 


Temperaturen der Temperung. 


Die MeBkurve kann nur einmal in Richtung steigender Abszissen- 


werte durchlaufen werden, sie beschreibt einen irreversiblen ProzeB. Ihr 
Verlauf 1aBt drei klar voneinander getrennte Abschnitte erkennen: Bis 
zu einer Temperatur von etwa 115° K erfahrt das Spektrum aus dem 
oberen Teilbild der Fig. 3 nur eine geringfiigige Verlagerung zu langen 
Wellen. Zwischen 115 und 130° K dagegen geht an der Stelle 1 =358my 
ein schneller Anstieg der Absorption vor sich. In diesem schmalen 
Temperaturintervall baut sich die Bande I auf. Auch die kurzwelligere 
Absorption laBt bei 130° K, wie eine Ausmessung zeigt, alle fiir das 


~ normale TICI-Gitter charakteristischen Banden erkennen. Die Kristall- 
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sation setzt also sprunghaft beim Tempern auf 115° K ein. Die Ver} 
schiebung der Umwandlungstemperatur um 15° gegentiber den Riihl} 
schen Schichten wird durch die um den Faktor 10 kleinere Dicke de: 
Schichten verursacht. Ein Hochwarmen der Schicht tiber 130° K hinaug 
bringt nach Fig. 5 noch ein weiteres langsames Anwachsen der Licht. 
schwachung. Wie man aus Fig. 4 erkennt, kommt es zustande durch 
eine Verschiebung des Bandenmaximums nach langen Wellen. Auch at 
den kurzwelligeren Banden kann man eine Rotverschiebung ihrer Ma- 
xima beim Tempern von 130° K auf 270° K nachweisen. Man wird dieser 
Befund damit erklaren, daB das nach der Kristallisation neu entstandene 
Gitter noch Stérungen enthalt, die beim Tempern iiber 130° K hinaus 
ausgeschieden werden. Gitterstérungen und Temperaturerhéhung wir- 
ken demnach auch beim TICl in gleichem Sinne auf die Absorptions- 
banden; in beiden Fallen verbreitern sich die Banden und verschiebem 
ihr Maximum in Richtung kurzer Wellen. 

Bisher ist die Gitterumwandlung des TIC] nur wahrend des Tempern 
der bei 20° K aufgedampften Schichten verfolgt worden. Diese Messun~ 
gen sollen erginzt werden durch die Untersuchung der Abhangigkeit 
der Struktur der Schichten von der Kondensationstemperatur. Steigert 
man die Temperatur der Quarzunterlage ausgehend von 20° K schritt- 
weise und mit die Absorption der entstandenen Schichten unmittelbar 
nach dem Aufdampfen, so findet man bis zu einer Kondensationstempe- 
ratur von 75° K Absorptionskurven, wie sie den amorphen Schichten 
entsprechen. Dagegen zeigt eine bei 110° K aufgedampfte Schicht das 
Bandenspektrum der kristallinen Struktur, nur sind die gemessenen 
Banden stark verbreitert und blauverschoben. RUtu1?? fand bei der 
Kondensation kurz unterhalb der Umwandlungstemperatur in den 
Debye-Scherrer-Aufnahmen neben den Reflexen des kristallisierten TIC1 
eine Reihe von neuen Interferenzen, die er einer instabilen T1Cl-Modifi- 
kation zuschrieb. In den gemessenen Absorptionsspektren konnte jedoch 
kein Anhaltspunkt fiir die Existenz dieser neuen Struktur gefunden 
werden. 

Bei einer Aufdampftemperatur von 90° K hangt die Form der ge- 
messenen Absorption von der Zeitspanne ab, wahrend der sich die Schicht 
aus dem Molekiilstrahl aufbaut. Man findet eine ahnliche Abhangigkeit 
des Spektrums von der Aufdampfzeit, wie sie SMAKULA”® bei der Kon- 
densation diinner Silberschichten beobachtete. Durch Variation der 
Temperatur des Verdampfungsofens kann die Menge der in 1 sec ab- 
dampfenden Substanz und damit die Kondensationszeit der Schicht 
reguliert werden. Das Entstehen der Schicht beobachtet man an der 
Zunahme der Absorption bei einer passenden Wellenlange. Nach einem 
Aufbau in weniger als 15 sec miBt man nach dem Aufdampfen das 


22 SMAKULA, A.: Z. Physik 86, 190 (1933). 
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Bandenspektrum der kristallinen Schichten. Bei hinreichend langen 
Aufdampfzeiten dagegen entstehen die Schichten in der amorphen 
Struktur. Erst nach langerer Wartezeit beginnen solche Schichten aus- 
zukristallisieren. Die Umwandlung lauft dabei so langsam ab, daB sie 
sich messend verfolgen laBt (Fig. 6). Die Schicht wird bei 90° K inner- 
halb einer Minute kondensiert. Kurve / miBt man etwa 10 min nach 
dem Aufdampfen ; sie zeigt einen der amorphen Struktur entsprechenden 
Verlauf. Die gestrichelten Kur- 
ven 2 und 3 geben die nach 25 min 
und 1 Std gemessenen Ubergangs- 
stadien wieder; es entsteht die 
Bande I, und gleichzeitig baut sich 
der Absorptionsriicken ab. Nach 
3 Std (Kurve 4) ist der Endzustand 
erreicht, die Umwandlung von der 
amorphen in die kristalline Struktur 
abgelaufen. Das neu entstandene 
Gitter enthalt aber noch Fehl- 
stellen, die durch Tempern auf Tiel 
270° K ausgeschieden werden kén- 

nen (punktierte Kurve). Die Bande 

verschiebt sich dabei in Richtung 

langer Wellen. 0 


Fhotonen - Energie 
44 40 36 eV 32 


S 
ee 


Lichtschwichung ln(l,/L) 


Aufgedamptt und 
gemesstn be; 90°K 


J00 540 mu 360 


Bei 20° K_ kondensierte TICI- 
Schichten zeigen gegeniiber den bei 
90° K aufgedampften eine um 25° 
hohere Umwandlungstemperatur. 
Ein ahniiches Ergebnis fand RUHL, 


Wellenlinge 


Fig. 6. Die Veranderung der Absorption einer bei 
90° K wahrend einer Minute kondensierten TICl- 
Schicht infolge ablaufender Kristallisation. Die 
Kurven /, 2, 3 und 4 werden 10 min, 25 min, 1 Std 
und 3 Std nach dem Aufdampfen gemessen. Die 
punktierte Kurve erhalt man nach Tempern 


dessen bei 90° K erzeugte Auf- bei 270° K 
dampfschichten ebenfalls kristalli- 

siert sind. Man kann diese Veranderung der Kristallisationstemperatur 
damit erklaren, daB beim Aufdampfen bei 90° K in den Schichten 
Keime in Form feinstkristalliner Bereiche entstehen, die ein Aus- 


kristallisieren der Schichten bei 90° K bewirken. 


c) Die Absorptionskante dicker Einkristalle 


Man gewinnt eine weitere Aussage tiber das Absorptionsspektrum, 
wenn man die Absorptionskante dicker Einkristalle untersucht. Die 
Verschiebung dieser Absorption mit der Temperatur ist in Fig. 7 aufge- 
tragen. Es sind sechs verschiedene MeBreihen angegeben, die die Tem- 
peraturverschiebung fiir sechs verschiedene Werte der Absorptions- 
konstante darstellen. 
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Die einzelnen MeBpunkte werden auf folgende Weise gewonnen: Nach Abzug| 
des durch Streuung und Reflexion bedingten Anteils, der aus dem Abfall der Licht- 
schwachung im absorptionsfreien Spektralbereich abgeschatzt wird, kann der Ver- 
lauf der Absorptionskonstante aus Lichtschwachung und Probendicke berechnet 
werden. Von diesen Kurven wird jeweils nur ein Punkt in lig. 7 tbertragen, nam- 
lich der, bei dem die Absorptionskonstante den Wert 1/Kristalldicke besitzt. Nach 
URBACH und MosER?3 ist bei diesem Wert der durch die endliche Spaltweite de 
Monochromators bedingte MeBfehler am geringsten. Fiir jeweils eine Kristallprobe 
sind in Fig. 7 die MeBpunkte bei verschiedenen Temperaturen durch eine Kurve! 
verbunden, 


Bei hohen Temperaturen erkennt man eine lineare Verschiebung der) 
Absorptionskonstante, die z.B. bei K =1 mm™ etwa — 103 eV/°K be-| 
tragt. Extrapoliert man diese Temperaturverschiebung in das Gebiet) 
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Temperotur 
Fig. 7. Die Temperaturverschiebung der Absorptionskante dicker TICl-Einkristalle 


tiefer Temperaturen, so sollte man dort den Beginn der Absorption bei 
3,5 eV erwarten. Tatsachlich setzt die Absorption bei 20° K bereits bei 
langeren Wellen ein. Man sieht aus Fig. 7, daB sich unterhalb von 200° K 
die Temperaturabhangigkeit der Kante von einer Rotverschiebung in 
eine Blauverschiebung umkehrt. 


Eine bessere Ubersicht tiber dieses Verhalten gewinnt man aus Fig. 8. 


In diesem Bild ist der Verlauf der Absorptionskante aus den Messun- 
gen an diinnen Schichten und an dicken Kristallen zusammenfassend 
dargestellt. An der Ordinate ist die Absorptionskunstante in logarith- 
mischer Teilung abgetragen. Links oben erkennt man die Temperatur- 
verschiebung des Maximums der Bande I. Bei tiefen Temperaturen laBt 
sich der gemessene Verlauf der Absorptionskante zwanglos an die Ab- 
sorption der 250 my dicken Aufdampfschichten anschlieBen. Der Abfall 
der Absorption zeigt bei tiefen Temperaturen ein ganz anderes Bild als 


23 Moser, F., u. F. UrBacu: Phys. Rev. 102, 1519 (1956). 
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bei hohen. Unterhalb 150° K {allt die Absorption in der gewahlten Auf- 
. | tragung geradlinig in einem Wellenlangenbereich von etwa 40 my um 
6 Zehnerpotenzen auf sehr kleine Werte ab. Zur besseren Ubersicht sind 
|, die Geraden gestrichelt gezeichnet. Der Ubergang zu kleineren Meb- 
| temperaturen auBert sich in einer Rotverschiebung der Geraden um an- 
‘) nahernd den gleichen Betrag, den man aus der Temperaturverschiebung 
_des Maximums der ersten Absorptionsbande gefunden hat. 


Einen ganz anderen Verlauf der Absorptionskante erkennt man bei 
>} Temperaturen oberhalb etwa 300° K. Ihre langwellige Flanke erstreckt 
“| sich tiber einen gr6éBeren Wellenlangenbereich und reicht bei 600° K in 
| ihrem langwelligen Auslaufer in das sichtbare Spektralgebiet hinein. Im 


Fhotonen - Energie 
o¥ 32 JO eV 


Absorptionskonstanre 


360 420 TL 
Wellenlange 


Fig. 8. Der Verlauf der Absorptionskante von TICl bei verschiedenen Temperaturen 


Gegensatz zu dem Tieftemperaturgebiet zeigt die Kante hier nur bereichs- 
weise einen geradlinigen Verlauf. Bei Absorptionskonstanten zwischen 
10mm? und 1mmt+™ deutet sich eine schwache Stufe an. Eine Er- 
héhung der Temperatur hat eine ausgepragte Rotverschiebung der Kante 
zur Folge. 


§ 4. Diskussion der MeBergebnisse 


a) Vergleich der Absorptionsbanden des TICI mit denen der Alkalthalogenide 


Die Untersuchung der Alkalihalogenidspektren durch H1LscH und 
Pou.” hat gezeigt, daB sich die Frequenz » der langwelligsten Absorp- 
tionsbande mit der empirischen Formel 


ee (1) 


47 Ey' 1 


24 Hitscu, R., u. R.W. Pout: Z. Physik 57, 145 (1929). 


Lichtschwachung tn (1, /1) 
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auf wenige Prozent genau berechnen laBt. Dabei bedeuten /i die Planck- 
sche Konstante, 7 den Abstand ungleichnamiger Ionen, E die Elektronen- 
affinitat des Halogenatoms und / die Ionisierungsenergie des Alkali- 
atoms. Mit der Gl. (1) wird die Vorstellung verbunden, daB bei der 
Absorption eines Lichtquants ein Elektronentibergang vom Halogenion) 
zam benachbarten Alkaliion stattfindet®®. Ferner haben die Autoren) 
zeigen kénnen, daB in den energetischen Abstanden der ersten kurz-) 
welligen Absorptionsbanden die Anregungs- 
energien der neutralen Halogen- und Alkali-. 
atome wiederkehren?. | 

In Fig. 9 sind die Spektren einer diin-. 
nen TICI- und einer diinnen T1Br-Schicht 
im Gebiet ihrer ersten kurzwelligen Ab- 


Photonen - Energie 
6 5 4 JeV 


Q7e' 


D870. sorptionsbanden dargestellt. 
107eV 


Eine Priifung der beiden Absorptions- 
kurven zeigt, daB die Abstande der zweiten 
Bande von den nachsten kurzwelligeren 
Maxima bis auf kleine Abweichungen den 
Anregungsenergien der neutralen Atome 


4 i 
biome (?P,. — ?P,).-Ubergang des Chloratoms bzw. 
, des Bromatoms und #P,.—?P,,.-Ubergang 
200 500 yom. des Thalliumatoms) gleich sind. Die ge- 


Welleniange messenen Differenzen A(hv) sind fiir das 


sdenen TICCSEnICht nan ginec atanen LCI int dex belle =? man eta laa ae 

fed alnd ele 40 gy dick ean wurden te ne 

bei 0° C _kondensiert energien gegeniibergestellt. Man wird also 

in den angefiihrten Fallen in Analogie zu 

den Alkalisalzen der Bande II einen Elektroneniibergang zwischen 

benachbarten Chlor- bzw. Brom- und Thalliumionen und den kurz- 

welligeren Banden denselben Ubergang mit gleichzeitiger Anregung der 
neutralen Atome zuordnen. 


Zur Berechnung der spektralen Lage der Bande II kann man die 
empirische Gl. (1) anwenden. Mit den entsprechenden Konstanten* 
lefert sie bei 20° K fiir TIC] einen Wert von 5,54 eV, fiir TlBr 4,72 eV. 
Von HippEL*® hat ausgehend vom Elektronentibergang vom Anion zum 
Kation unter Berticksichtigung der im Gitter auftreteuden Polarisationen 


* Die Elektronenaffinitat E des Chlors (Broms) wurde mit 3,73 eV (3,50 eV) 
und die Ionisierungsenergie J des Thalliums wurde mit 6,12 eV in (1) eingesetzt. 

*> Diese Modellvorstellung und die Méglichkeit ihrer quantitativen Durchfthrung 
zur Berechnung von Anregungsenergie, Oszillatorenstarke und Ladungsverteilung 
ist kiirzlich von DEXTER ausfiihrlich diskutiert worden [D.L. DEXTER, Phys. Rev. 
108, 707 (1957)]. 

6 Hippe, A.v.: Z. Physik 101, 680 (1936). 
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{ 
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eine Korrektur der Gl. (1) durchgefiihrt. Danach muB fiir diesen La- 
‘dungstransport im TICl ein Energiebetrag von 5,03 eV, im TlBr ein 


Betrag von 4,25 eV aufgewandt werden*. Diese Werte liegen dem 


‘Maximum der Bande II in beiden Stoffen sehr nahe. Das spricht eben- 


alls fiir die Erzeugung eines neutralen TICI- bzw. TIBr-Atompaares bei 


“er Lichtabsorption in Bande II. Damit ist gezeigt, daB die kurzwelligen 
‘Absorptionsbanden der Thalliumhalogenide in ihren Eigenschaften den 
“/£xcitonenbanden der Alkalihalogenide weitgehend dhnlich sind. Wie 


Tabelle 2. Deutung dey Absorptionsbanden des TICI 
Spektrale Lage hv A (hv) gegen Anregungsenergie der Reaktionsgleichung 
der gem. Banden Bande II neutralen Atome Ti+ + Cl + hy = 
S54 ores | 
I, 4.5 Ew aml See 
INL SOs; GW! Oil CW OGLE (CIES) Tl + Cl* 
IW 582. 0,87 eV 0,96 eV (T1*) T1l* + Cl 
V 6,02 eV LOW ENE OW WW (Ces, ANE) Die iCl* 


Tabelle 3. Deutung der Absorptionsbanden des TIBy 


Reaktionsgleichung 


Spektrale Lagehyv| A (hv) gegen Anregungsenergie der 
der gem. Banden | Bande II neutralen Atome Ti+ + Bre +hy= 
| I 3,04 eV 
| II 4,07 eV | Rie 
AeA See VE nO, 4a OV 0,45 eV (Br*) Tl + Br* 
IV 5,06eV | 0,99 eV 0,96 eV (TI*) Tl* + Br 


jman aus den Tabellen 2 und 3 erkennt, kann man der langwelligsten 


i} 


\Bande im TICI und im TIBr in diesem Bilde keine Deutung geben. 


| Nach Okamoto? zeigt die erste Absorptionsbande der Silbersalze die Dublett- 
| Aufspaltung des Halogens. Der energetische Abstand von der langwelligen Kom- 


‘}ponente dieses Dubletts zu der tibernachsten Bande steht dhnlich wie bei den 
| Thalliumsalzen beim AgCl mit 1,12 eV und beim AgBr mit 1,29 eV in guter Uber- 


einstimmung mit der ersten Anregungsenergie des neutralen Silberatoms (1,17 eV, 


)2S—2 P-Ubergang). 


b) Vergleich der Absorptionsbanden des TIC 
mit denen des KCI: Tl-Phosphors 
Eine weitere Vergleichsmoéglichkeit fiir das TlCl-Spektrum_bietet 
sich in den Absorptionsbanden des thalliumaktivierten KCl-Phosphors 


i 


1 
H 


jan! Lést man Bruchteile eines Molprozents an TIC] in einem KCl- 


Kristall auf, so findet man, wie HitscH?’ gezeigt hat, vor der 


* Beim TICl (T1Br) wird fiir die Polarisierbarkeit des Anions ein Wert von 


h 3.4° 10-99 m® (4,7: 10°°°m*), fur die Einlagerungsenergie eines neutralen TICI- 


(T1Br-) Atompaares in das Gitter 1 eV (1 eV) angenommen. 
27 Hirscu, R.: Proc. Phys. Soc. Lond. 49, 40, extra part. 
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Grundgitterabsorption des KCl eine Reihe charakteristischer Absorptions 
banden. In der Tabelle 4 sind neben den gemessenen Banden des reiner 
TIC] in der zweiten Reihe die gemessenen Phosphorbanden eingetragen 
Man sieht, daB die Phosphorbanden sich gut den vier kurzwelligen TIC 
Banden zuordnen lassen. Dagegen ist die langwelligste Bande I des TIC 
im Spektrum des Phosphors nicht nachweisbar. WILLIAMS, JOHNSON 
u. Mitarb.28 haben nach einem Vorschlag von SeEITz?* in den letzter 
Jahren gezeigt, daB die Phosphorbanden des KC1:T1 in ihrer spektraler 
Lage wesentlich durch die Anregungsenergien des Tl-Ions bestimmt 
werden. MaxisHimMa®® hat dagegen die Vermutung ausgesprochen, daf 
sich die Absorptionsbanden des KCl:Tl-Phosphors auch durch Elek- 
tronentibergange von den Anionen zum Tl-Ion beschreiben lassen. Aus 


Tabelle 4. Vergleich dey gemessenen Absorptionsbanden des TICI mit denen des 


KCI: TI 

| | | | | 
TICL. ...| °346eV |) 4esev 7 aos ev 8 ec crew 6,02 eV 
KCI: Tl | 4,82eV | 5,02eV | 6,02eV | 6,32 eV 


beiden Erklarungsméglichkeiten kann man im Hinblick auf die TICl- 
Banden schlieBen, daB die vier kurzwelligen Absorptionsbanden wesent- 
lich durch die Eigenschaften der Ionen bestimmt werden. 


Damit fiihrt der Vergleich der am TIC] gemessenen Banden mit den 
Phosphorbanden zu demselben Ergebnis wie ihre Beschreibung in An- 
lehnung an die Alkalihalogenide (§4a): Die vier kurzwelligen Absorp- 
tionsbanden des TIC] zeigen eine groBe Ahnlichkeit mit den Alkali- 
halogenidbanden, wahrend die langwelligste Bande I sich offenbar nicht 
auf eine Anregung der Ionen zuriickfithren 1aBt. 


c) Die Temperaturabhdingigkeit der TICl-Banden 

In Fig. 2 ist am Beispiel der Bande I gezeigt, daB sich die Absorp- 
tionsbanden des TICI, soweit ihre spektrale Lage bei hohen Temperaturen 
angegeben werden kann, mit steigender Temperatur nach kurzen Wellen 
verschieben. Auch die Absorptionsbanden des TlBr aus Tabelle 3 
zeigen eine Temperaturverschiebung in der gleichen Richtung. An der 
langwelligsten Bande I des TlBr hat diese Eigenschaft bereits PLEIL! 
gefunden. Abgesehen von den eben erwahnten Fallen kennt man bislang 
nur noch zwei andere Absorptionsbanden, an denen eine gleiche Tempe- 
raturverschiebung gemessen worden ist. Es sind dies eine Doppelbande 


8 Zusammenfassende Darstellung: J. Chem. Phys. 20, 124 (1952). — J. Opt. 
Soc. Amer. 47, 869 (1957). 

#9 SEITZ, F.; J. Chem. Phys. 6, 150 (1938). 

30 Private Mitteilung. 
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‘vin der Eigenabsorption des Cs J! und die Kolloidbande von Ca in CaF, *?, 
“) Bei den Absorptionsbanden des KC1l:Tl-Phosphors wurde eine Tempe- 
 raturabhangigkeit zuerst von LoRENZz*? untersucht. Seine Messungen 
{an der Bande bei 5,02 eV lassen mit steigender Temperatur eine schwache 
| Rotverschiebung erkennen. An den iibrigen Phosphorbanden ist keine 
‘\) Temperaturverschiebung beobachtet worden. 

j Den EinfluB allseitigen Druckes auf die KCl:Tl-Phosphorbande bei 
5,02 eV haben in neuerer Zeit JOHNSON und WILLIAMS*® sowie EPPLER 
‘und DRICKAMER® untersucht. Beide Experimente ergaben bei Druck- 
“|zunahme bis 50000 Atm eine Rotverschiebung der Bande. Auch nach 
‘ider Gitterumwandlung des Phosphors in den CsCl-Typ (in dem auch 
“ TIC! kristallisiert) bleibt die Verschiebung des Maximums in der gleichen 
Richtung erhalten. SchlieBt man wieder von dem Verhalten der Phos- 
‘| phorbande auf die Absorptionsbanden des reinen TICI, so sollte man mit 
wachsendem Druck, also abnehmendem Ionenabstand, ebenfalls eine 
Rotverschiebung erwarten. Da bei Temperaturerhéhung der mittlere 
Ionenabstand zunimmt, steht die gemessene Temperaturverschiebung 
der T1Cl-Banden in Einklang mit der Druckverschiebung der Phosphor- 
i bande. 


d) Die langwelligste Absorptionsbande 
und die Kante der Band-Band-Ubergénge 


Die in Fig. 2 dargestellte Blauverschiebung des Maximums der Bande I 
.| findet man im Verlauf der Absorptionskante bei tiefen Temperaturen 
j | wieder (Fig. 8). Unterhalb 150° K fallt die Absorption in einem schmalen 
| Wellenlangenbereich exponentiell auf sehr kleine Werte ab. Bei Er- 
| hohung der Temperatur verschiebt sich die Kante etwa parallel zu sich 
| selbst in Richtung kurzer Wellen um annahernd den gleichen Betrag, den 
man am Maximum der Bande I gemessen hat. Man wird daher in diesem 
Temperaturgebiet die Absorptionskante des Kristalls ahnlich wie bei 
KBr #!, KJ 96 und CdS * als den langwelligen Auslaufer der Excitonen- 
‘+ bande betrachten. Bei Temperaturen oberhalb 300° K zeigt die Kante 
') mit steigender Temperatur eine ausgepragte Rotverschiebung. Auch der 
| gesamte Verlauf der Kante ist hier verschieden von dem bei tiefen 
) Temperaturen. Man findet nicht mehr eine glatte, exponentielle Ab- 
| hangigkeit tiber den ganzen Abfall der Kante. Bei Absorptionskonstan- 
| ten von 10 mm deutet sich eine schwache Absorptionsstufe an. Man 


31 MARTIENSSEN, W.: J. Phys. Chem. Solids 2, 257 (1957). 

32 Motitwo, E.: Nachr. Akad. Wiss. Gottingen 1, 79 (1934). 

33 LorENzZ, H.: Z. Physik 46, 558 (1928). 

34 Jounson, P.D., u. F.E. Wirtiams: Phys. Rev. 95, 70 (1954). 

35 Eppier, R.A., u. H.G. DricKaMeR: J. Phys. Chem. Solids 6, 180 (1958). 
36 Haupt, U.: Diplomarbeit Géttingen, 1959. 

37 Dutton, D.: Techn. Rep. 14, 1958, Solid State Sciences Division, Air Force 


| Office of Scient Res. 
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wird daher bei hohen Temperaturen den Verlauf der Kante nicht mehr al 
Flanke der Excitonenbande erklaren kénnen. Die groBe Ahnlichkei 
der Struktur der Kante mit der Absorptionskante von Germanium * 
deutet darauf hin, daB in diesem Temperaturgebiet die Lage der Kant) 
durch Ubergange von Elektronen aus dem Valenz- in das Leitungsbane 
bestimmt wird. Der Abfall bei hohen Absorptionskonstanten komm 
dann durch direkte Elektroneniiberginge zustande. Bei kleinen Ab 
sorptionskonstanten unterhalb etwa 1mm kann man den Beginn de 
Absorption mit indirekten Band-Band-Ubergangen erklaren. Diess 
verschieben die Absorption wie beim Germanium um etwa }/,)eV i 
Richtung langer Wellen. Der Abfall der Kante in diesem Gebiet ist it 
der logarithmischen Darstellung der Fig. 8, ahnlich wie es UrBacu® 
bei den Silberhalogeniden gefunden hat, proportional zu hy/k T. 

Demnach liegt im TIC] die Kante der kontinuierlichen Band-Band| 
Absorption um 1,5 eV langwelliger als die erste mit den Alkalisalze 
vergleichbare Excitonenbande. Bei den Alkalijodiden haben Tarr un 
Puitipp*.41 durch Messung des auBeren Photoeffektes gefunden, dal 
sich eine Stufe auf der kurzwelligen Seite der ersten Excitonenbande al 
Kante der Band-Band-Ubergange deuten laBt; hier setzt die kontinuier 
liche Absorption also erst bei hédheren Photonen-Energien ein als did 
langwelligste Excitonenbande. Dagegen liegt nach OkamotTo® bei de 
Silbersalzen ahnlich wie bei TIC] die erste Excitonenbande um 1,5 e 
kurzwelliger als die Kante der Band-Band-Ubergange. 


Extrapoliert man die lineare Temperaturverschiebung der Kante i 
das Gebiet tiefer Temperaturen, wie es in Fig. 7 angedeutet ist, so sollt 
die durch Band-Band-Ubergange bedingte Absorption erst bei 3,5 e 
einsetzen. Sie wird aber iiberdeckt von der Bande I, die bei tiefe 
Temperaturen allein den Beginn der Absorption bestimmt. In diese 
Verhalten zeigt die Bande I, die nicht mit einer Ionenanregung erklar 
werden konnte, eine Verwandtschaft mit den an Halbleitern gemessene 
Excitonenbanden. Die Bande I kann nur im normalen TICI-Gitter ge- 
messen werden; man findet sie weder im Spektrum der amorphen TICI- 
Struktur, noch in dem des thalliumaktivierten KCl-Phosphors*. Ahn- 
lich wie die Halbleiter-Excitonenbanden wird also die langwelligste 
Excitonenbande im TIC] vorwiegend durch Eigenschaften des ganzen 
Kristalls und nicht durch die der einzelnen Gitterbausteine bestimmt. 


* In entsprechendem Sinne verhalt sich die langwelligste Bande des TIBr (Ta- 
belle 3). Auch sie ist weder im Spektrum der amorphen TiBr-Schicht noch in dem 
des Phosphors nachzuweisen. 

38 DasH, C., u. R. NEWMAN: lashes, Inder, We), ala (KOS) 

3° Urpacu, F.: Phys. Rev. 92, 1324 (1953). 

AM IBN, wh IBLIR, WsavemaDP | Phys. Chem. Solids 3, 1 (1957). 

4) PHP. Eien Ae dhAna: J. Phys. Chem. Solids 1, 159 (1956). 
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Die Ubergangsstellung des TICI zwischen den reinen Ionenkristallen 


-und den reinen Halbleitern tritt damit auch in seinem Absorptions- 


spektrum zutage. Die kurzwelligen Excitonenbanden werden in ihrer 


) spektralen Lage durch den heteropolaren Anteil der TICIl-Bindung be- 


stimmt. Dagegen zeigt das TICl in den Eigenschaften seiner langwellig- 
sten Excitonenbande und in dem Verlauf seiner Absorptionskante eine 


+ merkliche Verwandtschaft mit den Halbleitern. 


Meinem hochverehrten Lehrer, Herrn Professor Dr. R. Hitscu, sowie Herrn 
Privatdozenten Dr. W. MarTIENSSEN danke ich sehr fiir die Anregung zu dieser 
Arbeit und ihr forderndes Interesse. Mein Dank gebiihrt ebenso Herrn Dozenten 
Dr. W. Bucket fiir viele wertvolle Diskussionen und Herrn Elektromeister E. STEIL 


| fiir die stets prompte Belieferung mit fliissigem Wasserstoff. Fiir eine Bereitstellung 


von Hilfsmitteln dankt Professor Hrrscu der Research Corporation. 


Zeitschrift fiir Physik, 154, 512 (1959) 


Atmosphiarischer Staub und Fluoreszenz 


Nachtrag zu dem Artikel ,,Verfarbung und Lumineszenz. VI“? 
Von | 

KARL PRZIBRAM* | 

(Eingegangen am 22. February 1959) | 


Neuere Versuche haben ergeben, daB dieim Abschnitt 8 der genannten | 
Arbeit beschriebene, als durch Tempern reversible Fluoreszenz bezeich-| 
nete Erscheinung nicht so sehr von Wasser als vielmehr von atmosphari- | 
schem, wahrscheinlich organischem Staub herriihrt, der, auf pulverfor- | 
mige anorganische Stoffe niedergeschlagen, nach passender Warine- 
behandlung starkere Fluoreszenz verursacht. 

Auch die Fluoreszenz des ,,reinen‘‘ Wassers und des Schnees kann 
jetzt solchem Staub zugeschrieben werden. Fiir die griiniich-blauliche 
Fluoreszenz magmatischer Mineralien, wie vieler Feldspate, die keine 
Radio-Photolumineszenz zeigen, und deren Fluoreszenzvermégen trotz- 
dem durch Gliihen zerst6rt wird, kénnte doch adsorbiertes Wasser ver- | 
antwortlich sein, es ware denn, man entschlésse sich zu der Annahme, 
es seien da doch im Laufe geologischer Zeitraume organische Substanzen 
spurenweise entstanden oder eingedrungen, was nach OPpARIN? durchaus 
nicht ausgeschlossen erscheint. 

Eine ausfiihrlichere Mitteilung wird im Wiener Anzeiger erscheinen?®. 


* Wien, Institut fiir Radiumforschung. 

1 PRZIBRAM, K.: Z. Physik 154, 111 (1959). 

2 OpaRIN, A.I.: Die Entstehung des Lebens auf der Erde, 3. Aufl. Berlin 1959. 
3 PRZIBRAM, K.: Wien. Anz., 19. Febr. 1959. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Heidelberg 


Zur Theorie der Vorwartsasymmetrie 
bei der Photospaltung des Deuterons 
Von 
BISWARUP BANERJEE* und GUSTAV KRAMER 


Mit 2 Figuren im Text 
(Eingegangen am 12. Februar 1959) 


The forward asymmetry in the differential cross section for the photo disintegration 
of the deuteron has been calculated on the basis of a phenomenological theory for 
energies up to 80 MeV. The formulas for this asymmetry, which come from the 
. £1-E2- and M1-M2-interference, are given, assuming the validity of SrEGERT’s 
theorem. The £2- and M2-amplitudes are calculated approximately, using the 
Hulthén wavefunction with a 4% D-state admixture for the ground state and 
scattered waves determined by the phase shifts given by Marshak for the final 
states. The contribution of the 1/1-M2-interference turns out to be unimportant 
al for the asymmetry, the £ 1-£2-interference giving the main effect. In the differen- 
| tial cross section, do/dQ—=a-+bsin? #+ccos#+dcos# sin? #, we have, ob- 
tained a very low value for c and the ratio c/d is approximately equal to a/3b. This 
is in contradiction to the assumption c/d = a/b made in the previous analysis of the 
experimental data. This ratio seems to be insensitive to the value of the D-state 
il) admixture. 
i)/ For the lover energies E,,= 10 MeV and £,,= 20 MeV the theoretical values for 
“q’’ are in agreement with the experimental ones. For the energies 54 and 80 MeV 
we have made a comparison of the theoretical differential cross section do/dQ, 
taking into account the values for “a’’ and “b’’, obtained in a former work *, with 
the measured do/dQ. 


§ 1. Einleitung 


Im Bereich mittlerer y-Energien (10 MeV<£,<100 MeV) ist der 
Photoeffekt des Deuterons zwar noch im wesentlichen durch Dipol- 
absorption bestimmt, doch ist experimentell seit langem bekannt, da 
sich bereits zwischen 10 und 20 MeV y-Energie die Quadrupolabsorption 
durch eine Interferenz mit der Dipolabsorption in der Winkelverteilung 
der Photoprotonen durch Auftreten einer Vorwartsasymmetrie be- 
merkbar macht!~*. Auch bei héheren y-Energien als 20 MeV ist die 
Asymmetrie gemessen worden’ §. Die gemessene Winkelverteilung der 


* Jetzige Adresse: Theoretical Physics Department, The Physical Laboratories 
of the University of Manchester, Manchester (England). 

1 WAFFLER, H., u. S. Younts: Helv. phys. Acta 24, 483 (1951). 

2 Kroun jr., V.E., u. E.F. ScHRADER: Phys. Rev. 86, 391 (1952). 

3 HALPERN, J., u. E.V. WEINSTOCK: Phys. Rev. 91, 934 (1953). 

4 Lew ALLEN jr.: Phys. Rev. 98, 705 (1955). 

5 WuaLttn, E.A., B.D. SCHRIEVER u. A.O. Hanson: Phys. Rev. 101, 377 (1956). 

6 ALEKSANDROW, U.A., N.B. DeLonge, L.I. SLovoknuotov, G.A. SOKOL u. 
L.N. SHTARKOW: Soviet Phys. (JETP) 6, 472 (1958). 
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Protonen hat die folgende Form! ° 
ge 
dQ 

wobei ? den Winkel zwischen dem Impuls des y-Quants und dem Impuls 

des Protons im Schwerpunktsystem bezeichnet. 

Der isotrope Term ,,a“‘ und der Term ,,b“ in der Winkelverteilung 
kann durch reine Dipolabsorption erklart werden “8. Die GréBen ,,c“‘ 
und ,,d‘ ergeben sich durch Interferenz der E 1-Ubergange: 

(8S, 2D) 49 P ei Po ey 
mit den E 2-Ubergangen: 
{8S, + 3D} — (3S, +4D,, Dz, ?Dz + G3} 
einerseits und durch Interferenz der M 1-Ubergange 
{8S, + §D,} > {1S,, WD5} 
mit den M 2-Ubergangen: 
{8S, +8D,} > (1 P,, 13} 


—a+bsin?? +ccos#? +dsin?dcos?, (1) 


andererseits. 


Leider sind die Winkelverteilungen noch nicht so genau gemessen, 
daB sich die Asymmetrieparameter ,,c‘‘ und ,,@“ unabhangig vonein- 
ander aus ihnen bestimmen lassen. Daher hat man im Bereich zwischen 
10 und 20 MeV y-Energie den Parameter ,,c’‘ gleich Null gesetzt. Dies 
ist eine verniinftige Naherung, da ,,c‘‘ auch theoretisch verschwindet, 
wenn man erstens die Aufspaltung der Streuphasen in den 3P,; und 
°D,-Zustanden vernachlassigt und zweitens die Ubergange aus dem 
3D,-Zustand des Grundzustandes nicht beriicksichtigt. Die Aufspaltung 
der Triplettphasen ist fiir niedrige Energien wirklich gering® 1° und wie 
bei der Berechnung der E 1-Ubergiange in BI gezeigt wurde, tragen die 
Ubergange aus dem °D,-Zustand erst bei héheren Energien wesentlich 
bei’. Durch Interferenz der magnetischen Ubergange 3S, +3D,—1S,,1D, 
und *S, +3D,—>1P,, Ff; erhalt man jedoch noch einen Beitrag zu ,,c‘ 
der aber klein ist. 

Bei den gréBeren y-Energien E,,>20 MeV fiihren fast alle Autoren 
eine Analyse der experimentellen Daten nach der Formel4~6 

= (a + bsin?#) (1+ 2B cos#) (2) 
durch. Sie nehmen also von vornherein an, daB sich in (1) die GréBen ,,c“ 
zu ,,d' wie ,,a’’ zu ,,b"’ verhalten. Fiir diese Annahme fehlt jedoch bis jetzt 


” DE Swart, J.J., u. R.E. Marsuax: Phys. Rev. 111, 272 (1958). 

° BANERJEE, B., G. KRAMER u. L. Kricer: Z. Physik 153, 630 (1958); im 
weiteren Verlauf der Arbeit als BI zitiert. 

® GaAMMEL, J., u. R. THALER: Phys. Rev. 107, 291, 1337 (1957). 

LONSIGNELL, Pao) Us aka MiARSGEAK: Phys. Rev. 109, 1229 (1958). 


, 
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die theoretische Begriindung. Wie bereits bemerkt wurde, erhalt man nur 
dann durch Interferenz der E 1- und E 2-Ubergange einen Beitrag zu ,,c‘‘, 
wenn man die D-Beimischung im Anfangszustand bzw. die Aufspaltung 
der einzelnen *P,- und 3D,-Phasen durch die nichtzentralen Krafte im 
Endzustand beriicksichtigt. Diese Phasenverschiebungen sind aus der 
Analyse der Nukleon-Nukleon-Streuung bekannt®!°, Die einzelnen 
£1-Amplituden wurden in 7 und in BI fiir verschiedene Annahmen 
tiber den Grundzustand des Deuterons berechnet. In dieser Arbeit 
bestimmen wir unter denselben Voraussetzungen tiber den Grundzustand 
des Deuterons wie in BI die £2-Amplituden, und kénnen damit ,,c‘‘ 
und ,,d‘‘, insbesondere das Verhaltnis c/d bestimmen. Ferner berechnen 
wir den Beitrag der M1-M2-Interferenz zu ,,c‘‘ und ,,d‘“. In §2 geben 
wir die Formeln fiir die GréBen ,,c‘‘ und ,,d‘“‘ an, und diskutieren die 
zugrunde gelegten Approximationen. §}3 enthalt die Ergebnisse und die 
Diskussion der Beitrage der verschiedenen Uberginge. In §4 geben wir 
eine Zusammenfassung der Resultate und deren Diskussion. 


§ 2. Formeln und Voraussetzungen 


Wie bereits erwahnt, ergeben die E1- und E2-Ubergange einen 
Beitrag zu ,,c‘‘ und ,,d“ in der Winkelverteilung. Bei der Ableitung der 
Formeln fiir diese GréBen cz, und dg. wurde das Siegert- Theorem benutzt. 
Man erhalt dann*: 

B(k) Ry 


Oe = 50a {Lo [4M cos (6,9 — 991) + 


+ 4M, cos (b49 — 591) — 4M cos (849 — 53) — 8My cos (by) — O43)] + 

+ L,[— 6M, cos (6,1; — 691) + 3M, cos (6,;— 6.) + 5M, cos (d,;— 632) — 

— 8 Mg cos (0,1 — dg3) + 12M, cos (0,; — 043) ]+ (3) 
+ L,[2M, cos (6,2 — 091) — 7M, cos (d,2 — 431) — 5M cos (0,2 — 539) 

+ 12M, cos (0,2 — 023) — 4.My cos (0,2 — O43)] + 

+ Lg[—12 Mp cos (32 — 091) —3 My cos (032 — 921) + 5M cos (032—09) — 

— 2M, cos (032 — 023) + 24M, cos (039 — O43) J}; 


Bik) ky - , 
dE2= aa = {Lo [5 Mg cos (d19 — Og3) + 10M, cos (0,9 — 943) ] + 
+ L, (5M, cos (d,; — 022) + 10M, cos(d,, — 623) —15 M, cos (0;;—9043)]-+ 
+ L,[9M, cos (b,2 — 591) + 10M, cos (0, — dy2) + 6M cos (O15 — O53) + (4) 


+ §M, cos (04> — O43) ] + 
+ L,[15 Mp, cos(d3. — 093) + 6M, cos (635 — 591) —10M, cos (035—039) + 
+- 4.Mz cos (dg2 — de3) + 15 My cos (b39 — 43) ]} - 


* Diese Formeln stimmen mit denen von J.J. DE Swart abgeleiteten fir c 
und d iiberein, wenn man diese weiter auswertet. Wir danken Herrn Dr. J.J. DE 
Swart fiir die Ubersendung eines Preprints vor der Veréffentlichung. 


gy" 


516 BISWARUP BANERJEE und GUSTAV KRAMER: 


Die Kopplung zwischen den Zustanden 3P, und °F, 3S, und *D, sowie 


3F, und 3G, durch die Tensorkrafte ist in diesen Formeln vernachlassigt. 
0,; sind die Phasenverschiebungen in den Triplettzustanden mit Bahn- 
drehimpuls / und Gesamtdrehimpuls7. Die Ubergangsamplituden Mg, 
M,, M,, Mz und M, sind folgendermaBen definiert: 


i [ eo (#7) w(r) (ar)2dr 


M, = [ Ug, (7) (u(r) — = w(r)) (ar)? ar 


Me if vao(hr) (u(r) + 2 w(r)) (ar) dr (5) 
0 
Mo= i Vo (R7) (w (7) — 2 w (7) (ar)*dr 
: [o.) 
fj SNe atts 2 
M, =? | U43(k7) w(r) (ar)2 dr. 
0 


Die Konstante B(A) ist definiert wie in BI. Alle darin vorkommenden 
GréBen, ebenso wie die Radial-Funktionen wu (7) und w (r) fiir den Grund- 
zustand, die Radialfunktionen v,;(kv) im Endzustand und die Ampli- 
tuden Ly, L,,L, und L, sind in BI angegeben worden. k, =a/c be- 
zeichnet die Wellenzahl des y-Quants. 


Durch Interferenz der M1- und M2-Singulettiibergiange 3S,—1Sp), 
°D,>1D, und 3S, +3D,>1P,, 3D, 1, erhalt man noch einen Beitrag 
zur Winkelverteilung, der proportional cos # ist. Es ergibt sich fiir 
Cy und dyp: 


hn \2 ee 
2 ) Bay x 


ema = (ue — ak) (Se : 


1 
1 Ky Ky cos (4, — A,,) — (6) 


1 ‘ 
2 Ky Kz cos(A2_ — A) > 


x {Ko K, cos (Ago — 4) — 


— Ko K3 cos (499 — Ags) + 


ah \2 ky { 3 
dy, = (Md — wR) Ga B(k) { = Ky Ky cos (Ag, — Ayy) + 
| (7) 


Sagres = 
ab 3 Ko Ky cos (9 — As3) + /2 K, Kg cos (dy. — 4ss)} . 


Dabei sind die Amplituden Ay und A, in B I definiert. Die Amplituden 
K, baw. Ky fiir die Ubergange 3S, +8D,-—>1P_ baw. 3D, +18, stehen fiir 
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folgende Ausdriicke: 


[oe) 


Ky = [{ Uy (er) (uy) — 


& \ 


K,= = \2 i Us3 (kr) w(r) ar dr. 
0 
Um Verwechslungen mit den Triplettphasen zu vermeiden, sind die 
Singulettphasen mit 4,; bezeichnet worden (in BI wurden die 1S,- bzw. 
1P,-Phase doo bzw. 65 genannt). 

Die Funktionen U,;(k7) sind die Radialfunktionen fiir den Singulett- 
zustand, die ebenso normiert sind wie die Radialfunktionen v,;(k7) im 
Triplettzustand nach Gl. (8) in B I. 

Da die GréBen ,,c‘‘ und ,,d“ durch Interferenz der Dipoliibergange 
und der Quadrupoliibergange zustande kommen, hangen also ,,c‘‘ und 


foxe) | (8) 


Tabelle 1. Phasenverschiebungen in Grad 


Ez [MeV] Ey [MeV] | 601 | Pn Oo0 | 003 | O43 | Ay Ass 
| | | | 

SOM Se leet |e td) | © Oe |, LOM | = O10! | —— 4564) "0.0 

40 DR, — || Sif = §,5 | Bas 4) 0,9 = 0,3 | —10,5 | —0,3 

100 Say |) aS | SVR | shoe Ge = 32. | = Wag |) aa 

150 SOr5. 422-61 1), 223.9" |. oro al oo | Sisreeosbea yy! L240 


Ey ist die Energie im Laborsystem, E,, die y-Energie im Schwerpunktsystem. 


,@° erstens von den Phasenverschiebungen 0,; bzw. 4;; und den Ampli- 
tuden L,, bzw. &; der Zustande ab, die durch Dipolabsorption der 
y-Quanten erreicht werden. TF iir diese Phasenverschiebungen ver- 
wenden wir dieselben Werte wie in B I, die dort in Tabelle 1 zusammen- 
gestellt sind. Die Amplituden Ly, L,, L,, L,, Ky und K, sind in BI 
berechnet worden (Tabelle 3 und 5). Zweitens hangen ,,c‘‘ und ,,d°° von 
den Phasenverschiebungen 6,; bzw. 4,; und den Amplituden M; baw. K; 
der Zustande ab, in die das NP-System durch Quadrupolabsorption 
iibergeht. Diese Phasenverschiebungen wurden ebenso wie die *P,- und 
1S,-Phasen in BI den Analysen von MArsHAk™ entnommen, die wir 
in der Tabelle 1 noch einmal zusammengestellt haben. 

Die E2- bzw. M2-Amplituden M,, M,, M,, M3, M, bzw. K,, Kz haben 
wir nur approximativ berechnet, indem wir fiir die Radialfunktionen 
v,;(k7) in den Zustanden S,, *D, »,,und U,, (&7) im 1P,-Zustand folgenden 
Ansatz gemacht haben: 


v,; (kr) = kr {cos 0,;4;(k7) —sind,;m(kr)} fir 72 R | 
v,;(k7) = kr cos 01,11 (k7) fiir r.<r<R{ 


(9) 


11 MarsHak, R.E.: Proc. of the Seventh Rochester Conf. on High Energy 
Physics, Chap. III, p. IlI, 12. New York: Interscience Publishers Inc. 1957. 
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und ebenso fiir U,,(k7). 7,(k7) bzw. n,(k7) sind die spharischen Bessel- | 
bzw. Neumann-Funktionen. R ist die Reichweite des Potentials der |} 
Kernkafte, fiir die wie in BI die Werte Rs =1,9 fe fiir die Singulett- | 
krafte und R,=1,5 fe fiir die Triplettkrafte gewahlt wurde. DE Swart’ 
hat diese Approximation bei der Berechnung gewisser E 1-Amplituden L; | 

angewandt und mit den exakten Rechnungen verglichen. Die Abwet- | 
chungen betrugen nur wenige Prozent. In diesem Falle wurde fiir die | 


Wellenfunktion des Deuterons die Gartenhaus-Wellenfunktion eevee 


fiir die der Prozentsatz der ?D-Beimischung im Grundzustand 6,7% be- | 


tragt*. Da in den Quadrupolintegralen noch ein Faktor 7? fir kr< 1 
mehr vorkommt als in den Dipolintegralen, spielt der wirkliche Verlauf 
von v,,(k7) bzw. U,,;(k7) fiir kleine 7 eine noch geringere Rolle als in den 
inte ee Daher sollte diese Approximation fiir die Quadrupol- 
integrale noch besser sein. Die 1P?,-Amplitude K,, fiir die diese Appro- 
ximation héchstens so gut ist wie fiir die Amplituden L,, ist, da sie nur 
durch Interferenz mit den M1-Ubergangen beitragt, von geringerem 
Interesse. Fiir den Grundzustand des Deuterons haben wir dieselben 
Hulthén-Wellenfunktionen wie in BI benutzt, die zu einem pp =0,04 
gehoren. 
§ 3. Ergebnisse 

a) Interferenz mit E 2-Ubergangen. Wie in BI haben wir die Ampli- 
tuden fiir die vier y-Energien 11,3, 22,5, 53,7 und 80,5 MeV berechnet. 
Wir geben wieder die Amplituden fiir die Ubergange die vom 3S,-Zustand 


Tabelle 2. Integrale °S, >®D, 5 und ?D, 8D, » 4 in fe 


Ey(MeV]| Mj | ms | Ms | Ms | mR | mP | MP | MP | Mp 
| 
11,3 | 2 190 | 2,156 | 2,214 | 2,192 | 0, 265 | 0, 257 | 0,270 | 0,265 | 0,0601 
22,5 | 0,932 0,908 | 0,948 | 0,936 | 0,182 | 0,170} 0,192 | 0,184 |  0,0039 
53,7 | 0,277 | 0,299 | 0,233 | 0,269 | 0,084 | 0,084 0,076 | 0,082 | —0,0196 
80,5 | 0,152 | 0,216 | 0,052 | 0,116 | 0,050 | 0,058} 0,032 | 0,044 | —0,0151 


und vom #D),-Zustand des Grundzustandes ausgehen, gesondert an. Dazu 
fithren wir noch folgende Definitionen ein: 


MP = J vy;(br) u (7) (andr 
ike fir 7 4, 2,3. (10) 
MP a. V9 ;(k7) w(r) (ar)? dr 


Diese Integrale sind in Tabelle 2 zusammengestellt. Zum Vergleich sind 
noch die Integrale in Bornscher Naherung (6,;=0) M3 und M® hinzu- 
gefiigt worden. 


* Wir haben die Giite dieser Approximation auch fiir unsere E 1-Amplituden L; 


nachgepriift und ebenfalls nur geringe Abweichungen von den exakten Werten ee 
funden. 
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Aut Grund der Gl. (5) erhalt man die Amplituden M,, M, und M; fiir 
die Ubergiinge 8S, +3D,—+8D, 93. Zusammen mit den Amplituden fiir 
die Ubergange °D, °S, und 8D, +G, geben wir diese in Tabelle 3 an. Das 
Integral M, ist nur in Bornscher Naherung (6,30) berechnet worden. 

Damit sind alle zur Berechnung der GréBen c,, und dp» notigen 
Amplituden bekannt. cy, und d;, kénnen jetzt nach Gl. (3) und (4) 
bestimmt werden. Um den Einflu8 der verschiedenen Ubergange, der 
Phasenverschiebungen und der Gré8e der D-Amplitude im Grundzustand 
zu untersuchen, haben wir cg» und dz, fiir die folgenden vier Speziai- 
falle berechnet : 

I. Bornsche Naherung und Vernachlassigung der D-Beimischung 
im Grundzustand, 

Tabelle 3. E2-Amplituden in fe 


E [MeV] M, M, | M, | M,; | M, 
qe | —0,0301 eeo74: 2404 e890 0,1395 
22,5 hee 10,0504 0,787 | 1,084 | 0,8985 0,134 
Seay — 0,0253 0,240 0,286 0,253 0,092 
80,5 —0,0165 OWS — 4) <OsoH/S | 0,407 | 0,075 


II. Bornsche Naherung und fp = 0,04, 

III. Wechselwirkung im Endzustand und fp, =0,04, 

IV. Wechselwirkung im Endzustand und pp =0,067. 

Zu I. In diesem Spezialfall, der der Schiffschen Theorie bei der Be- 
handlung der £1-Absorption entspricht, ist cp, =0. Cg. verschwindet 
sogar schon, wenn man nur die Aufspaltung der Phasen vernachlassigt, 
ELStO1 9 == 01g =O; UN 05, ==0,, = 055 setzt,) Pir d,.4 ergibt_sich ap 
dieser Theorie die einfache Gleichung: 


dga = + Bik) * LM. 


Dabeiisyalsoo, 0, —Oundtir (=f, = = Lund i =, =a 
geschrieben worden. 

ZuII. Hier sind alle Phasenverschiebungen gleich Null gesetzt 
worden. Die Amplituden Ly, L, und L, haben dann die Werte, die wir 
mit Hilfe von Gl. (25) in BI aus J” und J® (angegeben in Tabelle 2a 
und 2b in BI) berechnet haben, wahrend M,, M, und M; auf Grund von 
Gl. (5) aus M3 und M% aus Tabelle 2 gebildet wurden. Mj, wurde in 
Tabelle 2 angegeben und L, bzw. M, wurden nur in Bornscher Naherung 
bestimmt. 

Zu III. In diesem Fall wird cp» und dz, fiir die, — bis auf die bei 
der Berechnung der E 2-Amplituden verwendeten Approximationen — 
exakte Theorie angegeben. Dabei sind alle Uberginge beriicksichtigt. 
Die £1-Amplituden wurden Tabelle 3 in BI und die £2-Amplituden 
Tabelle 3 entnommen. Bei der Berechnung dieser Amplituden wurde als 
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Wellenfunktion des Grundzustandes eine solche verwendet, deren | 


D-Beimischung pp =0,04 betragt. 


ZuIV. Es ist bekannt, daB die GréBen ,,a“‘ und ,,d“, insbesondere | 
a, in der Winkelverteilung von der D-Beimischung #p abhangig sind. |f 
zu und |} 
0 ab. Bei der Berechnung von ,,c‘‘ und ,,d“ wirkt sich der angenom- |} 
mene Wert fiir pp einmal auf die GréBe der Dipolintegrale L;, zum ande- | 
ren auf die GréBe der Quadrupolintegrale M; aus. Von den einzelnen M; | 


(a3 


Fiir gréBere y-Energien nehmen mit wachsendem fp das ,,a 


sollte das M, am starksten von pp abhangen. M, ist aber, wie man 


Tabelle 3 entnimmt, bedeutend kleiner als M,, M,, M; und M, und liefert |} 


daher zu c,;. und dg, nur einen geringen Beitrag. Die Amplituden M,, 
M, und M, sollten wenig von pp abhangen. Denn die #),-Funktion w(z) 
wird nur im Bereich kleiner 7 (7 kleiner als die Reichweite der Kern- 
krafte) von der GréBe fiir #p wesentlich beeinfluBt. Dieser Bereich der 


Tabelle 4. cpp und do in mb 


Ey [MeV] 


11,3 

Does 0,41 15,8 
Seu 0,59 | 7,45 OVGH SS 85 0,69 5,54 
80,5 0,64 | 4,54 0:645 |) 2539 0,74 2,39 


Variableny hefert aber in dem betrachteten Energiegebiet wegen des 
Verhaltens des Integranden proportional 7* fiir kr<1, abgesehen von 
w(r), nur einen geringen Beitrag zu dem gesamten Integral M?, MP 
oder MP. Zum Vergleich sei bemerkt, daB sich die Integranden in den 
£1-Amplituden Ly, L,, L, wie 7* fiir kr<1, abgesehen von w/(r), ver- 
halten. M, wird sich mit einem Integranden proportional, 77w(r) fiir 
ky<A bei einer VergréBerung von pp kaum andern. Was die Frage des 
Einflusses von pp auf cg, durch die Amplituden M,, M,, Mj betrifft, so 
stellt man noch fest, daB der Ubergang ?D,->+G, den Hauptbeitrag zu 
Cr liefert, wahrend sich die Beitrage der Ubergange *S, +3D,—3D, 95 
in der Interferenz mit den Ubergangen 25s aD eho a el et der 
Addition sehr stark kompensieren. 

Eine Erhéhung von fp sollte sich also auf cg, und d,, nur durch die 
Anderung der Amplituden Ly, L, und L, (LZ ist auch wenig von Pp ab- 
hangig) auswirken. Diese Amplituden wurden fiir ein )=0,067 von 
DE Swart’ berechnet. Auf Grund der oben durchgefiihrten Uberlegun- 
gen, haben wir daher in Fall [V c,, und dg, mit den ,,De Swartschen‘‘ 
Ly, L,, L, und L; und den von uns berechneten M,, M,, M,, M, und M, 
bestimmt. 

In Tabelle 4 haben wir die Werte fiir cz. und dz, fiir die vier Spezial- 
falle zusammengestellt. 
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Durch Vergleich der Werte fiir die verschiedenen Falle zieht man 
folgende Schliisse: Damit man fiir c; einen von Null verschiedenen Wert 
erhalt, ist die Berticksichtigung der D-Beimischung im Grundzustand 
wichtig. Von den Phasenverschiebungen scheint c,. weniger abhangig 
zu sein, wahrend sich dz, durch Hinzunahme der Streuphasen stark 
andert. Bei Erhéhung von pp =4% aut pp =6,7% wachst cp. hdchstens 
um 15%, wahrend d;, dabei héchstens um ungefahr 5% abnimmt. 


b) Interferenz mit M2-Ubergangen. Da die M1-Amplitude K, mit 
der Energie stark abnimmt, und das M2-Matrixelement den kleinen 


Faktor — gegentiber dem M1-Matrixelement enthalt, gibt die 
DN 


LN 
M1-M 2-Interferenz nur einen ge- 
ringen Beitrag zu ,,c‘ und he Tabelle 5. M1-M 2-Interferenz 
Der Vollstandigkeit halber ha-  £, [Mev] | Krinfe | cain ub | dys in ub 


ben wir ¢y;5 und dy. ausgewertet. 


Dabei haben wir die Amplitude K, EERE ae 0,047 | 0,074 
Poder Naber ieee ne 2255 0,738 | 0,009 | 0,15 
in der Naherung berechnet, die wir 53.7 0,358 | —0,033 | 0,25 
in §2 erdértert haben. Wir geben in 80,5 0213.) 0,025" |) 0,28 


Tabelle 5 die noch nicht berechnete 
Amplitude A, an, Ky und Ky, sind in BI angegeben worden und Ky, 
stimmt mit L, in BI tiberein, wenn man 43, =0 setzt. 


Dazu sind die Ergebnisse fiir cy, und dy, angefiihrt. 
c) Gesamtwerte fiir ,,c‘‘ und ,,d‘‘ und Vergleich mit den experimentellen 


Daten. Durch Addition der berechneten Werte aus der /£1-E 2-Inter- 
ferenz und der M1-M 2-Interferenz 


erhalten wir die Gesamtwerte fir Tabelle 6 

6 “6 S x Co. a vy, oyte tif ste d di * b 
mC und ll in Tabelle 6; fiir Gesamtwerte fiir ,,c‘‘ und ,, Wn 
Cg, und dg, nehmen wir konse- £,[Mevj]| ¢ | 4 | ap 3cla 


quenterweise die Ergebnisse fiir den | | 


all 113 |O2Qk|) Qin | @w27 |) @yoas 
- Ps F : : D235 0,38 | 16,8 | 0,067 | 0,070 
Zunachst interessiert ein Ver- 53,7 |0,58| 6,10 | 0,32 | 0,29 
gleich des Verhaltnisses von c:d mit 80,5 |0,62| 2,67 | 0,82 | 0,69 


dem Verhaltnis a:b. Bildet man a:0 
auf Grund der in BI gewonnenen Werte fiir a und 0, so stellt man 


fest, daB ‘ 


ist und nicht c:d =a-b, wie es bisher bei der Analyse der gemessenen 
Winkelverteilungen angenommen wurde. 

Zieht man in Betracht, daB sich c;, und dg, nur wenig andern, wenn 
man pp auf 6,7% erhéht — wie wir es in Fall IV festgestellt haben —, 
so ergibt sich, daB bei Erhéhung von fp das Verhaltnis von c/d noch 
etwas kleiner wird im Vergleich zu a/b. 


do/d2 [ub] 
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Fiir die beiden niedrigsten y-Energien E,=11,3 MeV und £, = 
22,4 MeV 1aBt sich nur ,,d“‘ mit den experimentellen Werten vergleichen,}} 
»c ist gegen ,,d‘‘ vernachlassigbar klein. 

WHETSTONE u. a.!2 geben fiir ,,d“ folgende Werte an: 


ey eee hy Be I 
Eb, = 14 Mev: d = 28b=15,0 _ 8,7 ub; | 


: 7 486 1 
E, = 20MeV: d= 22,7 7’, ub. iM 


Innerhalb der MeBgenauigkeit stimmen diese Werte mit den theoreti-| q 


schen Werten fiir ,,d“ tiberein. Da bei den beiden héheren y-Energien | | 
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Fig. 1. do/dQ berechnet fiir E,,=53,7 MeV, ver- Fig. 2. do/dQ berechnet fiir E,,=80,5 MeV, ver- 
glichen mit den Daten von ALEKSANDROV u. a. fiir glichen mit den Daten von WHALIN u. a. fiir Ey, = 
Ey = 54 MeV 80 MeV 


die Analysen der gemessenen Winkelverteilungen nur unter der Annahme 
c/d =a/b durchgefiihrt sind, ist ein Vergleich mit den theoretischen K oeffi- 
zienten nicht mdglich. 

Es besteht jedoch die Méglichkeit, die gemessenen und die aus den 
theoretisch gewonnenen Koeffizienten a, b, c und d berechneten Winkel- |ff 
verteilungen miteinander zu vergleichen. Dieser Vergleich ist zur Zeit | 
auch noch deswegen von Interesse, weil die in BI zum Vergleich ver- 
wendeten experimentellen Werte fiir a und 6 unter der Voraussetzung 
c/d =a/b gewonnen wurden. Diese Annahme beeinflu8t natiirlich auch 
etwas die Ergebnisse fiir ,,a“‘ und ,,b‘° aus der Analyse. Wir haben den | 
Vergleich mit den Daten von ALEKSANDROVS et al. fiir E,,=54 MeV und | 
den von WHALIN® et al. fiir £, =80 MeV durchgefiihrt. Die theoretische J 
Winkelverteilung wurde mit den Werten fiir a und ) aus BI und fiir c J 
und d aus Tabelle 6, Fall III, gewonnen. In Fig. 1 und 2 sind diese |§ 
Verteilungen dargestellt und die MeBwerte eingezeichnet. 


12 WHETSTONE,A.L., u. J. HALPERN: Phys. Rev. 109, 2072 (1958). 
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§ 4. Zusammenfassung und Diskussion 


Bei der Berechnung der Vorwartsasymmetrie in der Winkelverteilung 
do/dQ=a+bsin? +ccos8+dcos@sin? 9% erhalt man einen sehr 
kleinen Wert fiir ,,c‘‘, der sich hauptsachlich aus der Interferenz des E 2- 
Uberganges 3D,+°G, mit den E1-Ubergangen 3S, pitt le pats 
ergibt. Der Wert fiir ,,d“ wird im Vergleich mit seinem Wert fiir die Born- 
sche Naherung durch die Beriicksichtigung der N P-Wechselwirkung im 
Endzustand vermindert. Der Beitrag der M1-M2-Interferenz zu ,,c‘ 
und ,,d" ist gering. Im Gegensatz zu der bei der Analyse der bei hoheren 
Energien gemessenen Winkelverteilungen gemachten Annahme, daB 
sich c/d wie a/b verhalt*~®, zeigt sich jedoch, daB das Verhaltnis c/d 
kleiner als a/b ist, und zwar ist naherungsweise c/d =0,3 a/b. Diese Be- 
ziehung andert sich kaum, wenn man den Prozentsatz der D-Beimischung 
auf 6,7% erhoht. ,,c‘‘ wird dadurch héchstens um 15% gréBer, wahrend d 
ungeandert bleibt. Fiir die beiden niedrigsten y-Energien E,, = 11,3 MeV 
und E,,= 22,5 MeV ist ,,c‘ gegeniiber ,,d“ vernachlassigbar klein, die 
berechneten Werte fiir ,,d“‘ stimmen ungefahr mit den MeBwerten iiber- 
ein. Fiir die beiden héheren y-Energien £, =54 MeV und £, =80 MeV 
ist nur ein Vergleich der gesamten einmal theoretisch bestimmten und 
zum anderen der gemessenen Winkelverteilung sinnvoll. Bei Benutzung 
der in einer friiheren Arbeit® berechneten Werte fiir ,,a“‘ und ,,b“ erhalt 
man Verteilungen, die fiir die Winkel # > 90° besser mit den gemessenen 
Verteilungen iibereinstimmen, als in Vorwartsrichtung. Die Diskrepanz 
zwischen den theoretisch bzw. experimentell gewonnenen Werten fiir 
a und ,,b“, die in ® verglichen wurden, erscheint bei diesem Vergleich 
weniger stark. 

Herrn Professor Dr. J.H.D. JENSEN danken wir sehr herzlich fiir anregende 


Diskussionen. B. BANERJEE méchte ihm besonders fiir die Aufnahme im Institut 
fiir Theoretische Physik seinen Dank aussprechen. 


Zeitschrift fiir Physik, 154, 524—533 (1959) 


Aus der Kommission fiir Tieftemperaturforschung 
der Bayerischen Akademie der Wissenschaften, Herrsching 


Uber die Entstehung von Hysteresisschleifen 
der Widerstandskurven im Ubergangsgebiet 
zur Supraleitung 
Von 
W. MEISSNER und R. DOLL 
Mit 7 Figuren im Text 


(Eingegangen am 24. Dezember 1958) 


Es wurden Messungen an einem Zinndraht angestellt, der dick gegen die Eindring- 
tiefe des Stromes bei Supraleitung war. Schadliche Temperaturerhéhungen und 
Instabilitaten wurden durch besondere Versuchsanordnungen vermieden. Es ergab 
sich, daB sowohl bei Anderung des Stromes bei konstanter Temperatur wie bei 
Anderung der Temperatur* bei konstantem Strom stabile Hysteresisschleifen auf- 
treten. Dag BuckEL und Hirscu! bei ihren Messungen, die sehr wertvolle Bedin- 
gungen fiir die Aufnahme von Ubergangskurven enthalten, solche Schleifen nicht 
erhielten, diirfte an folgendem legen: Die Dicke der von ihnen verwendeten diinnen 
Schichten ist etwa gleich der Eindringtiefe des Stromes bei Supraleitung und daher 
der Strom auch bei Supraleitung nahezu ein gleichmaBig verteilter Volumstrom 
wie bei Normalleitung. 


In der Arbeit ,,Die Stabilisierung des Zwischenzustandes der Supra- 
leitung durch kritische Stréme“‘? kommen BUCKEL und HILscu (S. 12) 
zu folgender Feststellung: ,,Wir glauben nach diesen Untersuchungen, 
daB alle bisher beobachteten Hysteresiseffekte bei derartigen Strom- 
umwandlungen ihre Ursache in solchen Instabilitaten der verwendeten 
Schaltanordnungen haben.‘‘ Sie glauben auch (im folgenden Absatz) 
rechnerisch zeigen zu kénnen, daB bei den Messungen von Scorr? die 
notige Stabilitatsbedingung verletzt ist. 

Nun hat MEISSNER 1936 in einer Arbeit mit F.R. HEIDENREICH?® 
itber Anderung von Stromverteilung und magnetischer Induktion beim 
Eintritt der Supraleitung ausgefiihrt, daB die von ihm und anderen be- 
obachteten Hysteresisschleifen der Widerstandstemperaturkurven im 
Ubergangsgebiet zur Supraleitung ihn auf folgende Idee brachten: Diese 
Hysteresisschleifen kénnen nur auftreten, wenn die Stromverteilung im 
supraleitenden Zustand eine andere als im normalleitenden Zustand ist. 
Versuche ergaben damals, da tatsachlich der Volumstrom beim Uber- 
gang zur Supraleitung zu einem Oberflachenstrom wird und daB gleich- 


2 Scott, R.B.: J. Res. Nat. Bur. Stand. 41, 581 (1948). 
3 MEISSNER, W., u. FR. HEIDENREICH: eons, Za Bil, al (ORK) 
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zeitig das Magnetfeld aus dem Supraleiter verdrangt wird. Allerdings 
waren die damaligen Messungen im Ubergangsgebiet so ausgefiihrt, daB 
nicht die Temperatur sondern der Strom konstant gehalten und der 
Ubergang durch Steigerung oder Absenkung der Temperatur herbei- 
geftihrt wurde. Doch kann man offenbar aus geniigend vielen Uber- 
gangskurven, die bei verschiedenen konstanten Temperaturen durch 
Stromsenkung oder Stromerhédhung gewonnen werden, ohne weiteres 
Kurven fiir den Ubergang bei konstantem Strom und verdnderter 
Temperatur ableiten und umgekehrt. Findet man in dem einen Fall 
Hysteresisschleifen, so miissen sie zwangsliéufig auch in dem anderen 
Fall auftreten. Wenn die Schliisse der Herren Bucket und Hirscu 
allgemeine Giltigkeit hatten, waren also die 1936 von MEISSNER aus den 
Hysteresisschleifen gezogenen Folgerungen nicht begriindet gewesen. Es 
ist nun zwar schon nach den neueren Arbeiten von L. RINDERER? und 
Hans MEISSNER® aus verschiedenen Griinden auBerst unwahrscheinlich, 
daB diese beobachteten Hysteresisschleifen auf Instabilitat durch Tem- 
peraturanstieg des MeBobjektes zuriickzufiihren sind. Aber bei den im 
folgenden beschriebenen Versuchen konnte durch besondere MaBnahmen 
nachgewiesen werden, daB Hysteresisschleifen bei Drahten, die dick 
gegen die Eindringtiefe des Stromes im supraleitenden Zustand sind, 
auch auftreten, falls Instabilitat sicher vermieden wird. Dabei ist vor- 
ausgesetzt, da der MeBstrom beim Aufnehmen eines MeBpunktes nicht 
kommutiert wird. Denn beim Kommutieren wird die Ubergangskurve 
stets vom Strom null her durchlaufen, so daB keine Hysteresisschleife 
entstehen kann, wie schon in * von MEISSNER betont ist. 


I. Versuchsanordnung 


BuckeEL und Hirscu fanden bei ihren Versuchen an diinnen Zinn- 
schichten, daB stabile Ubergangskurven (die dann auch keine Hysteresis- 
schleifen aufwiesen) bei nicht geniigender Warmeableitung nur zu er- 
reichen waren, wenn der Restwiderstand der Schicht vor dem Abfall 
zur Supraleitung groB gegen den duBeren Vorschaltwiderstand vor der 
Spannungsquelle mit kleinem Innenwiderstand (Spannungsteiler) ist. 
Bei unserer Untersuchung eines Zinndrahtes von 0,4 mm Dicke und etwa 
6cm Lange lieB sich die vorstehende Bedingung wegen der Kleinheit 
des Restwiderstandes nicht erfiillen. Es wurde daher eine andere Ver- 
suchsanordnung gewahlt, die in anderer Weise die Umstande, die In- 
stabilitat hervorrufen (oder vortauschen) kénnen, vermeidet. Auch die 
Temperaturerhéhung mit wachsender Stromstarke, die bei BUCKEL und 


4 RINDERER, L.: Helv. phys. Acta 19, 339 (1956). 
5 MEISSNER, Hans: Phys. Rev. 109, 668 (1958). — Meissner, Hans u. R. ZDANIs: 
Phys. Rev. 109, 681 (1958). 
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Hiscu wegen schlechten Warmeiibergangs zwischen Schicht und fliissi- | 
gem Helium erheblich (bis zu mehreren Graden) war, wurde weitgehend 
beseitigt. Die grundsatzliche Versuchsanordnung zeigt Fig. 1. Der von 
auBen zugefiihrte Strom J kann entweder durch den Zinndraht Rsp und | 
den Kupferwiderstand &, hintereinander geschickt werden, oder es kann 
Rs, und R, durch vesbimedaris von A mit B parallel geschaltet werden, | 
wobel as der Strom J nicht oben sondern unten (punktierte Linie) — 
abgefiihrt wird. Der Kupferwiderstand R, betrug im Temperaturgebiet | 
des fliissigen Heliums 5,51 -10°Q, viene der Restwiderstand von | 
Rs, vor Eintritt der Supraleitung | 
2,15 -10°°Q war. Zunachst wurde | 
IfA nicht mt 8 bei einem Vorversuch Rs, und R, 
eg: hintereinander geschaltet und durch 
Spannungsmessung an R, und Mes- 
sung von / der Widerstand Rk, in 
Abhangigkeit von der Temperatur 
bestimmt. Im in Betracht kommen- 
den Temperaturgebiet des fliissigen 
Heliums war die Widerstandsande- 
rung von R, zu _ vernachlassigen. 
Gleichzeitig wurde auch durch Span- 
nungsmessung an Rg, der Restwider- 
stand desselben bestimmt. Sodann 
Fig. 1. Versuchsanordnung wurden Rg, und R, parallel geschal- 
tet. Dann konnte durch Messung der 
Spannung U, an R, der R, durchflieBende Strom J, bestimmt werden. 
Der Strom Js,, der Rs, durchflieBt, konnte dann aus J —jp-berechnet 
werden. Bei dieser Parallelschaltung ist nun sozusagen der AauBere 
Strom J unabhangige Veranderliche. Der Strom Js, stellt sich nach 
dem Verhalten des Supraleiters entsprechend der an ihm liegenden 
Spannung Us, ein. Er kann unter Umstanden sogar bei verandertem J 
konstant bleiben, wie die durchgefiihrten Messungen zeigten. Das be- 
deutet riickblickend, da ohne Parallelschaltung von R, sehr kleine 
_Anderungen von J, die Rs, aufgezwungen werden, schon eee Ande- 
rungen von Ug,, d.h. scheinbare Spriinge bewirken kénnen. 

Das magnetische Erdfeld war durch zwei Helmholtz-Spulen kompen- 
siert. Um magnetische Wirkungen der Stromleitungen zu vermeiden, 
war Sn von einem Kupferrohr, das als Stromriickleitung diente, umgeben. 
Zwischen der oberen Stromzufiihrung zu Sn und dem Kupferrohr war der 
Widerstand Rk, angebracht. Als Verbindung von Rs, mit dem Kupfer- 
rohr und von &, mit dem Kupferrohr dienten durchlécherte Bleischeiben, 
die bei den Messungen supraleitend waren. Der Widerstand des dick- 
wandigen Kupferrohres war klein gegen Rg, und Tis 


Rin =2,15:- 10° 
[normalleitend) 


k= 557° 0° 


Vv (A mit B verbunden ) 
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Um die Temperaturdifferenz zwischen dem Zinndraht und dem fliis- 

_sigen Helium sehr klein zu halten, wurde durch das Kupferrohr mit einer 

kleinen Kreiselpumpe ein kraftiger Strom von fliissigem Helium 
getrieben. 


Die gewiinschte Temperatur wurde mit einem Heliumdampfdruck- 
thermometer eingestellt. Es wurde die Temperaturskala 1949 benutzt®. 
Das kleine GefaB des Heliumdampfdruckthermometers, dessen aus dem 
_fltissigen Helium herausfiihrende Kapillare mit einem Vakuummantel 
/ umgeben war, befand sich in gleicher Héhe wie die Mitte des Zinndrahtes 

und wurde auch vom Heliumstrom umspiilt. Es gab also die mittlere 
_Temperatur des Zinndrahtes an, die wegen des statischen Fliissigkeits- 
_druckes etwas anders als die am oberen und unteren Ende des Zinn- 

drahtes war. Der Temperaturunterschied zwischen der Mitte und den 
Stellen, an denen die Potentialdrahte angelétet waren, wiirde, wenn sich 
' der hydrostatische Druckunterschied des fliissigen Heliums véllig aus- 
_ wirkte, nur 0,0005° betragen und liegt schon fast innerhalb der Konstanz 
der Temperatureinstellung. Aber wegen der sehr kraftigen Strémung 
des fliissigen Heliums diirfte wegen des Siedeverzuges der Temperatur- 
unterschied noch sehr viel geringer sein als der dem statischen Druck- 
unterschied entsprechende. 


Hans MEISSNER® hat den dem statischen Druckunterschied ent- 
sprechenden Temperaturunterschied dadurch vermieden, daB er den 
MeBdraht horizontal lagerte. Doch laBt sich in diesem Fall die rasche 
Strémung des fliissigen Heliums, wenigstens bei unserer Versuchsein- 
richtung, schwer erreichen. 


Da die Anzeige des Dampfdruckthermometers an einer Spiegel- 
glasskala auf etwa +1/,,mm abgelesen werden konnte, erhalt man so 
die Temperatur im verwendeten Temperaturbereich auf etwa 0,0004° 
genau. Um die Temperatur noch konstanter halten und beginnende 
Temperaturanderungen schon rechtzeitig bemerken zu kénnen, wurde 
auBer dem Dampfdruckthermometer ein hochempfindliches Kohle- 
widerstandsthermometer, an dem Temperaturanderungen von 0,00015° 
-noch gemessen werden konnten, eingebaut. Die Temperatur des Bades 
wurde bei jedem MeBpunkt, auch bei den Messungen, bei denen Kurven 
bei konstantem Strom, nicht bei konstanter Temperatur aufgenommen 
wurden, durch Regelung des Stromes in einer kleinen unten im Helium- 
bad befindlichen Heizspule konstant gehalten. Der Strom J wurde an 
einem Prdazisionslichtzeigerinstrument abgelesen und auf mindestens 
19/5) konstant gehalten. Die Spannung Us, wurde mit einem Kompen- 
sator und Spiegelgalvanometer mit groBerer Genauigkeit als erforderlich 
gemessen. 


“6 Van Duk, H., and D. SHOENBERG: Nature, London 164, 151 (1949). 
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II. MeBergebnisse 


In den Fig. 2—5 sind MeBergebnisse bei konstanten Temperaturen 
und verdndertem Strom unter Parallelschaltung des Zinnwiderstandes 
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Fig. 2. Ubergangskurven bei 3,651° K durch Stromanderung. Rsn und Ry parallel 
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Fig. 3au. b. Ubergangskurven bei 3,560° K durch Stromanderung. Rgn und Rp» parallel. a Durchlaufen des 
ganzen Ubergangsgebietes. b Durchlaufen des unteren Teils des Ubergangsgebietes 


und des Kupferwiderstandes wiedergegeben. Es ist, wie bei BUCKEL und 
Hirscu, der Strom Js, als Funktion der mit Potentialdrahten bestimm- 
ten Spannung Us, aufgetragen. Der zwischen den PotentialmeBstellen 
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liegende Zinnwiderstand Rg, ist als Quotient von Us, und Js, ohne 
weiteres zu erhalten. Die MeBtemperaturen sind in den Bildern einge- 
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Fig. 4. Ubergangskurven bei 3,400° K durch Stromanderung Rgn und Rp parallel 
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Fig. 5. Ubergangskurven bei 3,183° K durch Stromanderung Rgn und Ry» parallel 


tragen. Sie liegen etwa 0,1 bis 0,6° unter dem normalen Sprungpunkt. 
Die Anderung von Js, ist im unteren Teil der Kurven sehr viel geringer 


Z. Physik. Bd. 154 36 
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als die der Anderung von Ug, entsprechende Anderung des Gesamt- 
stromes J. Man sieht, daB tiberall Hysteresisschleifen auftreten. Die 
Streuung der einzelnen MeBpunkte ist sehr viel geringer, als da8 durch 
sie eine Hysteresis vorgetauscht werden konnte. In Fig. 3 ist auch noch 
in groBerem MaBstab eine Hysteresisschleife wiedergegeben, die dadurch 
gewonnen wurde, daB der 4uBere Strom nur soweit gesteigert wurde, 
daB man nur bis zu einem innerhalb der unteren Halfte des Spannungs- 
anstiegs liegenden Punkt kam. Dann wurde der Strom J wieder ver- 
mindert. Man sieht, da& man auch in diesem Fall eine ausgepragte 
Hysteresisschleife erhalt, deren Breite auch ungefahr so groB ist wie die 
Breite der Schleife, wenn die Umkehr erst nach Annaherung an den 
normalen Restwiderstand erfolgt. Die Breite der Hysteresisschleife 
wachst etwas mit abnehmender Temperatur. In allen 4 Figuren ist die 
Gerade eingetragen, die dem halben Restwiderstand entspricht. Man 
sieht, daB der steile Widerstandsabfall in keinem Fall, wie es auch schon 
von den friiheren Beobachtern festgestellt wurde, beim halben Rest- 
widerstand beginnt, was der von F. Lonpon’ durchgefiihrten Annahe- 
rungsrechnung entsprechen wiirde. Uberhaupt ist ein ausgepragter 
Knick und ein sprungartig steiler Verlauf in den Anstiegs- oder Abfalls- 
kurven héchstens bei den tieferen Temperaturen zu erkennen. Das bei 
den Messungen von BUCKEL und HILscu, wegen der in den diinnen Schich- 
ten mit wachsender Stromstarke entstehenden Temperaturerhéhung der 
Schicht (bis zu mehreren Grad), eintretende Fallen des Stromes mit 
steigender Spannung trat bei unseren Messungen in der Regel nicht ein. 
Nur bei der tiefsten Temperatur (Fig. 5) ist kurz vor dem steilen Anstieg 
vielleicht ein kleiner Abfall des Stromes mit wachsender Spannung vor- 
handen. Hier kann vielleicht schon eine Temperaturerhéhung des Zinn- 
drahtes durch den starken Strom merklich sein. Doch ist auch in diesem 
Fall wegen unserer MeBanordnung eine Instabilitat nicht vorhanden. 
Man sieht auch an den Kurven von Fig. 4, daB, wie schon einleitend 
erwahnt, der Strom /s, durch den Zinndraht bei Steigerung des 4uBeren, 
durch die parallelgeschalteten Widerstande Rs, und R, geschickten 
Stromes J sogar konstant bleiben kann. 


Daraus ergibt sich, daB, wenn man ohne die Parallelschaltung von Rk, 
messen wiirde, bei einer sehr kleinen Steigerung von /, eine sehr starke 
Anderung der Spannung Us, am Zinn, also auch seines Widerstandes 
auftreten kann, die einen Sprung vortauscht. Insofern war also das 
Ergebnis der Messung von BuCKEL und HI1scu eine sehr wertvolle An- 


regung ftir die von uns verwendete MeBanordnung mit Parallelwider- 
stand R,. 


* Lonpon, F.: Superfluids, Bd. I. New York: John Wiley & Sons. London: 
Chapman & Hall 1950. 
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Um die Frage der Spriinge noch naher zu priifen, wurde nun weiter 
eine Messung durchgefiihrt, bei der R, nicht zu Rs, parallel geschaltet 
| war, und zwar bei einer Temperatur, die etwa 0,3° unterhalb des nor- 
/malen Sprungpunktes lag. Das Ergebnis zeigt Fig. 6. Man sieht, daB 
tatsachlich, wie zu erwarten, in diesem Fall, weil J nicht geniigend wenlg 
verandert werden konnte, ein scheinbarer Sprung von Ug, auftritt. 
Aber die gewonnene Hysteresisschleife entspricht durchaus der bei einer 
ahnlichen Temperatur mit parallel geschaltetem Widerstand KR, er- 
_haltenen Schleife (Fig. 4). 
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Fig. 6. Ubergangskurven bei 3,359° K durch Stromanderung Rgn und Ry hintereinander 


Wie schon einleitend gesagt, konnte man, wenn man genitigend viele 
Kurven bei nahliegenden verschiedenen konstanten Temperaturen auf- 
nimmt, aus diesen Kurven auch den Widerstand als Funktion der 
Temperatur bei konstant gehaltenem Strom entnehmen. Man wiirde 
dabei natiirlich auch eine Hysteresisschleife erhalten. Man kann aber 
die Messung, wie es ja friiher immer geschah, auch direkt durchfiihren. 
Derartige Messungen sind in Fig. 7 wiedergegeben und zwar fiir zwei 
konstant gehaltene Belastungsstr6me von 2 bzw. 5 Amp und hinterein- 
ander geschalteten Rs, und R,. Es ist in diesem Fall, wie frither tiblich, 
das Widerstandsverhaltnis R/R, als Funktion der Temperatur aufge- 
tragen. Der Verlauf der aufgenommenen Kurven ist ganz ahnlich wie 
der der friiher von MEISSNER und spateren Beobachtern erhaltenen. 
Auch hier tritt der steile Widerstandsabfall schon bei einem héheren 
Widerstand als dem halben Restwiderstand auf. Die Kurven bei 2Amp, 
die noch verhaltnismaBig nahe am normalen Sprungpunkt liegen, lassen 
keinerlei Knick erkennen. Dagegen tritt bei der Belastung mit 5 Amp 
schon ein verhaltnismaBig scharfer Knick auf. Wie diese Unterschiede 
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der Kurven bei 2 und 5 Amp zustande kommen, ist noch nicht vollig 
klar. Es sei auf die Arbeit HANS MEISSNERs® verwiesen. In dieser Arbeit 
bei der nicht einmal eine kraftige Strémung des fliissigen Heliums ent. 
lang des Versuchsdrahtes vorhanden war, wurde nachgewiesen, da eine 
merkliche Temperaturerhdhung mit wachsender Stromstarke nicht ein- 
trat. 

Betreffs der Versuche von BuckEL und Hitscu ist die Sachlage offen- 
bar folgende: Das Fallen der Stromstarke mit wachsender Spannung 
kommt zweifellos, wie ja BUCKEL und HiLscH auch rechnerisch gezeigt 
haben, durch starke Temperaturerhéhung ihrer diinnen MeBschicht, die 
schlechten Warmekontakt mit dem fliissigen Helium hatte, zustande. 
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Fig. 7. Ubergangskurven bei 2,0 Amp bzw. 5,0 Amp durch Temperaturanderung. Rgn und Rp hintereinander 


Dadurch erklart es sich auch, wie BUCKEL und HitscH ebenfalls bemer- 
ken, daB sie mit gréBerem Vorschaltwiderstand véllige Instabilitat der 
Kurven erhielten. DaB sie aber auch mit kleinem Vorschaltwiderstand 
und voéllig stabilen Verhaltnissen zwischen den Kurven von Normal. 
leitung zur Supraleitung und umgekehrt von Supraleitung zur Normal- 
leitung keine Hysteresisschleifen erhielten, diirfte zweifellos auf folgendes 
zurtickzufiihren sein: Die Dicke ihrer Schichten ist, wie BUCKEL und 
HILscH angeben, nur etwa so groB wie die Eindringtiefe des Stromes be’ 
Supraleitung. Da iiberdies die Stromdichte ja von beiden Oberflacher 
her in der diinnen Schicht abfallt, ergibt eine einfache Uberlegung, daf 
bei Supraleitung die Stromdichte in der Mitte der Schicht nur um etwa 
25% von der Stromdichte bei Normalleitung abweicht. Man hat alsc 
bei Suprateitung und Normalleitung fast die gleiche Stromverteilung ir 
der Schicht. In diesem Fall ist aber auch nach den Uberlegungen vor 
MEISSNER® ein deutliches Auftreten von Hysteresisschleifen durchaus 
nicht zu erwarten. 

Die Sachlage ist nun wohl so, da& man zusammenfassend folgendes 
aussagen kann: 

Wegen des Verdrangungseffektes von Strom und Magnettfeld ist der 
Ubergang von einem Zustandspunkt im Supraleitungsgebiet zu einer 


Entstehung von Hysteresisschleifen der Widerstandskurven ys 35) 


Punkt im normalleitenden Gebiet unabhangig vom Weg allein durch die 
Zustandsvariablen gegeben, d.h. z.B. unabhangig davon, ob Strom oder 
-Magnetfeld vor oder nach Eintritt der Supraleitung eingeschaltet werden. 
_Dagegen ist beim Durchgang durch den Zwischenzustand ein Punkt des- 
selben im allgemeinen nicht eindeutig durch die Zustandsvariablen be- 

stimmt, da der Ausgangszustand verschieden ist je nachdem, ob man von 

dem supraleitenden oder normalleitenden Zustand ausgeht, also z.B. 
vom Oberflachenstrom bzw. vom Volumstrom. Dadurch wird im all- 
gemeinen beim Durchgang durch den Zwischenzustand Hysteresis 

hervorgeruten. Jedoch gibt es Ausnahmefalle, z.B. den Fall sehr diinner 

Schichten, wie sie BUKEL und HILscu bei ihren Messungen verwendeten. 

Auch bei den Messungen von M. NABAUER®8, bei denen in einem Hohl- 

zylinder durch ein zirkulares Magnetfeld eine zylindrische Phasengrenze 

zwischen Supra- und Normalleitung erzeugt wird, die mit wachsender 

Starke des Feldes durch den Hohlzylinder hindurchwandert, werden 

wohl keine Hysteresiserscheinungen auftreten, da eine zylindrische 

wandernde Phasengrenzschicht vorhanden ist. Eine experimentelle 

Entscheidung, da tatsachlich in diesem Fall keinerlei Hysteresisschlei- 

fen entstehen, liegt allerdings noch nicht vor. 

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft sei fiir Leihgaben, die bei den Messungen 


benutzt wurden, vielmals gedankt, der technischen Assistentin Fraulein NAuJoK 
fiir ihre wertvolle Hilfe. 


8 NABAUER, M.: Z. Physik 152, 328 (1958). 
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Zur Kinetik der F-Zentrenbildung 
bei Elektronenbestrahlung 


Von 
FRED FISCHER 
Mit 9 Figuren im Text 
(Eingegangen am 12. February 1959) 
Einkristalle und kondensierte Schichten von LiF, NaF und NaCl werden bei 90° K 
mit 5 kV-Elektronen bestrahlt. Durch optische Absorptionsmessung lat sich die 
Bildung der F-Zentren als Funktion der absorbierten Elektronenenergie bis zur 
Sattigung verfolgen. Es ergibt sich ein starker Einflu8 der Kondensationstempe- 
ratur auf die Sattigungskonzentration der F-Zentren. Eine genaue Analyse zeigt, 
daB der gesamte Verlauf der F-Zentrenbildung durch eine Summe von Exponen- 
tialfunktionen darstellbar ist. In Einkristallen von LiF und NaF findet man zwei 
Exponentialfunktionen, bei NaCl eine. In kondensierten Schichten kommt bei 


allen drei Salzen eine weitere hinzu. Daraus lassen sich Aussagen tiber den Bildungs- 
mechanismus machen. 


§ 1. Einleitung 


Werden Alkalihalogenide mit Réntgenlicht oder Elektronen be- 
strahlt, so entstehen im allgemeinen F-Zentren. Dabei sind die Vor- 
gange im einzelnen noch keineswegs vollig geklart. Ein im Gitter ab- 
sorbiertes Réntgenquant erzeugt ein schnelles Elektron. Dieses bildet 
in einer Reihe von Sekundarst6Ben Elektronen und Defektelektronen 
in groBer Zahl. Erstere kénnen vorhandene Anionliicken besetzen. 
Dann entstehen F-Zentren, die ja durch ihre Absorptionsbande im 
optisch durchlassigen Bereich dieser Kristalle!:? und neuerdings durch 
magnetische Resonanzmessungen®:* hinreichend bekannt sind. Die 
Defektelektronen werden irgendwoanders im Gitter festgehalten und 
bilden die sog. V-Zentren®. Eine Reihe von experimentellen Befunden 
macht es zur GewiBheit, daB bei der Elektronen- oder Réntgenbestrah- 
lung zusatzlich neue Gitterliicken gebildet werden*. Die Impulsiiber- 
tragung durch das Elektron reicht jedoch bei den tiblichen Energien bei 
weitem nicht aus, ein Ion von seinem Gitterplatz ins Zwischengitter zu 
stoBen. In letzter Zeit sind verschiedene Mechanismen vorgeschlagen 
worden, nach denen die Bildung von Liicken vor sich gehen kann. 

1 Poul, R.W.: Phys. Z. 39, 36 (1938). 

2 SE1Tz, F.: Rev. Mod. Phys. 26, 7 (1954). 

* Lorp, N.W.: Phys. Rev. 105, 756 (1957). 

4 FEHER, G.: Phys. Rev. 105, 1122 (1957). 

® Siehe Se1Tz, F.: loc. cit. 

§ Siehe z.B. MARKHAM, J.J.: Phys. Rev. 88, 500 (1952). 
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Davon wird der Vorschlag von Seitz’, daB die Liickenbildung vorwie- 
gend an Versetzungsspriingen (jogs) erfolgen soll, am meisten diskutiert. 
Auf die Moglichkeit, durch Mehrfachionisation von Anionen Gitter- 
liicken zu schaffen, hat VARLEY® hingewiesen. Sicher spielen bei der 
Erzeugung sehr kleiner Konzentrationen von Np =10!7 F-Zentren/cm? 
und darunter Verunreinigungen etwa zweiwertiger Anionen, sowie ein- 
gefrorene Gitterliicken eine wesentliche Rolle. Will man von Zufallig- 
keiten dieser Art frei kommen, so muB man zu héheren Konzentrationen 
tibergehen. Verwenden wir R6éntgenstrahlen und fordern wir méglichst 
homogene Verfarbung, so sind wir auf Spaltstiicke angewiesen, deren 
Dicke einige zehntel Millimeter betragt. Das setzt der Méglichkeit, 
die Konzentration durch Ausmessen der F-Bande zu bestimmen, eine 
obere Grenze. Denn fiir alle Alkalihalogenide gilt ungefahr die Beziehung 


Ni? Gone = 101° Em, 


wenn man unter d,,, die Schichtdicke versteht, bei der die F-Bande am 
giinstigsten ausmeBbar ist. Will man den Kristall bis zur Sattigung ver- 
farben, wie es in dieser Arbeit geplant ist, so darf mit Konzentrationen 
bis zu 107° cm™3 gerechnet werden. Solche Konzentrationen hat R. Kat- 
SER® an Schichten gemessen, die durch gleichzeitige abschreckende 
Kondensation von KCl und K entstanden sind. Dann ergeben sich nach 
Gl. (4) Dicken in der GréBenordnung von 1 yw. Mit den iiblichen Réntgen- 
rdhren kame man zu undurchfiihrbar groBen Belichtungszeiten. Dem- 
gegentiber haben Elektronenstrahlen zwei wesentliche Vorteile. Sie be- 
sitzen eine wohldefinierte Reichweite und man verfiigt tiber so hohe 
Bestrahlungsstarken, daB sich eine geeignet diinne Schicht der Kristall- 
oberflache in wenigen Minuten bis zur Sattigung verfarben laBt. 


Dariiber hinaus wird es méglich, auch diinne Schichten von Alkali- 
halogeniden, die durch Vakuumverdampfen entstehen, mit in den Kreis 
der Untersuchungen einzubeziehen. Gerade die Methode der abschrek- 
kenden Kondensation ist ja ein wirksames Mittel, den Stérgrad einer 
kristallinen Substanz in weiten Grenzen zu verandern!®. Man weiB seit 
langem, daB die Verfarbbarkeit von Ionenkristallen eine strukturemp- 
findliche Eigenschaft ist 4-16. So ist zu erwarten, daB die Untersuchungen 


? Seitz, F.: Phys. Rev. 79, 239 (1950). 

8 VaRLEY, J.H.O.: Nature, Lond. 174, 886 (1954). 

9 Kaiser, R.: Z. Physik 132, 482 (1952). 

10 Hitscu, R., u. W. MarTIENSSEN: Suppl. Nuovo Cim. 2, 480 (1958). 

11 PrziBRaM, K.: Z. Physik 41, 837 (1927). — Wien. Ber. (Ila) 136, 43 (1927). 
12 SMEKAL, A.: Z. VDI 72, 667 (1928). 

13 ScHRODER, J.: Z. Physik 76, 617 (1932). 

14 Gorpon, R.B., and A.S. Nowick: Phys. Rev. 101, 977 (1956). 

15 CHIAROTTI, G.: Phys. Rev. 107, 381 (1957). 

16 Nowick, A.S.: Phys. Rev. 111, 16 (1958). 
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an kondensierten Schichten neues Licht auf die Verhaltnisse bei der 
F-Zentrenbildung werfen werden. 

Um zu erreichen, daB die kinetischen Verhaltnisse bei der F-Zentren- | 
bildung méglichst einfach sind, muB man fiir eines sorgen: Die gebildeten — 
F-Zentren und Liicken sollen nicht die Méglichkeit haben, rein thermisch | 
zu groBeren Aggregaten zusammenzutreten. Es wird sich herausstellen, — 
daB bei den hier verwendeten Salzen, nimlich LiF, NaF und NaCl, eine | 
Bestrahlungstemperatur von 90° K ausreicht, die Bildung héherer | 
Komplexe von F-Zentren weitgehend zu vermeiden. Die in dieser Arbeit | 
enthaltenen Messungen sind in keiner Weise als abgeschlossen zu be-_ 
trachten. Sie sind an vielen Stellen erweiterungsbediirftig. Doch er- | 
scheinen sie in ihrem Umfang ausreichend, um mit den daraus erhaltenen _ 
Folgerungen mitgeteilt zu werden. 


§ 2. Experimentelles 


Als Kristallmaterial dienen tiegelgezogene Einkristalle der Firma 
Korth, Kiel. Die verwendeten Spaltstiicke sind etwa 1mm dick. Ihre 
Oberflache wird nicht weiter behandelt. Diinne Schichten werden durch 
Vakuumverdampfen aus einem Mo-Band auf einer kristallinen Quarz- 
platte erzeugt. Die verwendete Vakuumapparatur ist bereits in friiheren 
Arbeiten beschrieben worden!*)!8, Sie besitzt zwei Quarzfenster fiir 
optische Messungen, die bei Temperaturen zwischen 9° K und 500° K 
méglich sind. Neben dem Verdampfungsofen befindet sich noch eine 
kleine Elektronenkanone. Die Beschleunigungsspannung wird aus einem 
handelstiblichen Hochspannungsgeraét bezogen. Sie betragt bei allen 
Versuchen 5 kV. Als Heizung fiir die Ba-aktivierte Ni-Kathode dient 
ein 6 V-Akku. Die Wehnelt-Spannung wird so gewahlt, daB die Um- 
gebung des MeBobjekts in einem Durchmesser von etwa 1 cm méglichst 
homogen bestrahlt wird. Das laBt sich durch das ausgesandte Fluores- 
zenzlicht kontrollieren. Eine elektrische Aufladung der bestrahlten 
Schichten wird nicht beobachtet. Die Quarzplatte bzw. das Spaltstiick 
am Objekthalter ist mit einem geerdeten Silberblech bedeckt, das nur 
fiir die optische Messung zwei Spalten gleicher GréBe frei l4Bt (1 x6 mm). 
Bei einer Messung werden drei verschiedene Stellen des Objekthalters 
abwechselnd in den Strahlengang gebracht: 1. unbedampfte Quarz- 
platte, 2. Quarzplatte mit Schicht, 3. MeBsonde zur Bestimmung der 
Bestrahlungsstarke. Diese Sonde ist isoliert aus dem MeBgefaiB heraus- 
gefiihrt und gestattet bei Elektronenbestrahlung durch Strommessung 
(10 * bis 10°° Amp) die Bestrahlungsstarke in W/mm? anzugeben. Hier- 
fiir ist noch eine Eichung mit einem Faraday-Kafig bekannter Offnung 


l” KaIseR, R.: loc. cit: 
18 FIscHER, F.: Z. Physik 139, 328 (1954). 
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durchgefiihrt worden. Die optische Messung der Lichtschwachung 
(InJ,/Z) erfolgt in Stellung 1. und 2., die Elektronenbestrahlung in 
Stellung 2. Die Bestrahlungsstarke wird vor und nach jeder Bestrahlung 
in Stellung 3. bestimmt. Sie ist wahrend der verwendeten Bestrahlungs- 
zeiten bis zu einer Minute hinreichend konstant. 

Zur optischen Messung dient ein Monochromator mit LiF-Optik und 
| Wasserstofflampe, der das Spektrum zwischen 1600 A und 6000 A 
selbsttatig registriert. Er ist im hiesigen Institut gebaut worden und 
soll demnachst an anderer Stelle beschrieben werden. 


§ 3. Die Spektren der bestrahlten Alkalihalogenide 


In den Fig. 1 und 2 werden die optischen Absorptionsspektren der 
_ drei untersuchten Alkalihalogenide gezeigt. Sie entstehen, wenn man 
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Fig. 1. Optisches Absorptionsspektrum von Alkali- Fig. 2. Optisches Absorptionsspektrum von konden- 
halogenid-Spaltstiicken nach Sattigungseinstrah- sierten Alkalihalogenidschichten, wie in Fig. 1. Kon- 
lung mit 5 kV-Elektronen bei 90° K (gestrichelte densationstemperatur: LiF, T; =450° K; NaF, Ty = 
Kurve 20° C), gemessen bei 90° K 500° K; NaCl, T= 400° K 


mit 5 kV-Elektronen bis zur Sattigung bestrahlt. In Fig. 1 sind Ein- 
kristallspaltstiicke untersucht worden, in Fig. 2 bei der angegebenen 
Kondensationstemperatur kondensierte Schichten. Die Temperatur fiir 
optische Messung und Elektronenbestrahlung betraégt in allen Fallen 
90° K. Zum Vergleich damit sehen wir in Fig. 1 oben das Spektrum 
eines LiF-Einkristalls, wenn man bei 20° C bestrahlt, wieder bei 90° K 
gemessen. Stets erhaélt man eine gut ausmeBbare F-Bande. Bei NaCl 
wird daneben im Anstieg der Grundgitterabsorption die «-Bande ge- 
funden?!®,2°, In Tabelle 1 sind Lage und Halbwertsbreite der F-Bande 
fiir Einkristalle und kondensierte Schichten angegeben. Eine Ab- 
hangigkeit von der Kondensationstemperatur wird nicht gefunden. Der 


19 DELBECQ, C. J., P. PRINGSHEIM and P. YuUSTER: J. Chem. Phys. 19, 574 (1951). 
20 MARTIENSSEN, W.: Z. Physik 131, 488 (1952). 
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Unterschied zwischen Einkristallen und kondensierten Schichten liegt: 
im Rahmen der Fehlergrenzen. Man darf annehmen, daB die erzeugte 
F-Bande in beiden Fallen die gleiche ist. 

Die hier bei héchsten F-Zentrenkonzentrationen gefundenen Werte 
fiir Lage und Halbwertsbreite am NaCl weichen betrachtlich ab von den, 
sehr genauen Messungen an gerdntgten Kristallen, die DuERIG und 
MarkHAM in letzter Zeit angestellt haben. Deshalb haben wir die 
F-Bande auch durch mehrstiindiges Bestrahlen mit Réntgenlicht (100kV, 
4mAmp) bei 90° K erzeugt und gemessen*. In Tabelle 1a sind die er- 

haltenen Werte zusammen- 
Tabelle 4 gestellt. Die NaCl-Werte) 
] stimmen gut mit denen von’ 


| Tz | vz him | hy, | hvy i 
| : | DuERriG, MARKHAM tberein. 
LiF  |kondensiert| 90 0,58 | 5,12 | 4,86 5,44 | 
LiF Einkristall | ae 0,59 | 5,13 | 4,87 | 5,46 Tabelle 1a | 
NaF |{kondensiert} 90 | 0,34 | | BY BIB 58 | | 3,92 | a Wary | 0% | hoy) | 
NaF /|Einkristall | 90 034 | 3.74 | 3,58 3 92 | | 
a poe —= LiF | 0,66 | 5,23 | 4,90 | 5,56 
NaCl (kondensiert) 90 | 0, DEY PEON DG | (2 or |— = | | 
NaCl Lele | 90 0,24 \2, 82 }2,71 | 2,95 Nak | 0,40 | 3,72 | 3,52 | 3,92 
| 
= z | 
| 


eal , 
LiF (Bankeristall | 293 | 0,56 | 15,20 | 4,92 | 5,48 NaCl | 0,28 | 2,76 | 2,62 | 2,90 


(Zz = Bestrahlungstemperatur in °K; H = Halbwertsbreite, hv, = Lage des 
Maximums, hv, = Lage des violetten Halbwertspunktes, hy, = Lage des roten 
Halbwertspunktes, in eV). 


Ein Vergleich mit den Werten der Tabelle 1 zeigt, daB die durch 
Sattigungsverfarbung mit Elektronen erhaltenen Halbwertsbreiten bei 
allen drei Salzen kleiner sind, als im Falle der Réntgenverfarbung. Dies 
diirfte seinen wesentlichen Grund darin haben, daB bei R6-Verfarbung 
nur etwa 10!” F’-Zentren/cm’ entstanden sind, wahrend die Sattigungs- 
konzentration bei 1019 cm? liegt. 

Die Verschiebung des Maximums zeigt keinen einheitlichen Gang. Bei NaCl 
hegt das Maximum im Falle der Sattigung kurzwelliger als bei sehr kleinen Konzen- 
trationen, bei NaF ungefahr an derselben Stelle, bei LiF langwelliger. Dagegen 
stimmt es bei LiF, das bei 20° C bestrahlt worden ist, besser mit dem R6-Wert 
uberein. 

Wahrend bei 90° K bestrahlte Einkristalle im langwelligen Bereich 
rechts der F-Bande keine Absorption zeigen, findet man bei kondensier- 
ten Schichten bereits Andeutungen fiir hhere Aggregate der F-Zentren. 
Diese Banden erscheinen in viel starkerem Mafe, wenn man die Be- 
strahlung bei 20°C durchfiihrt, wie die gestrichelte Kurve in Fig. 1 


* Fir die Bereitstellung einer Apparatur zur R6-Bestrahlung sei Herrn Dr. 
MARTIENSSEN herzlichst gedankt. 


21 DuERIG, W.H., and I.I. MarKHam: Phys. Rev. 88, 1043 (1952). 
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oben zeigt. Zugleich ist dort der F-Bande eine starke Absorption unter- 
lagert, die sich kurzwellig fortsetzt. Sicher ist sie irgendwelchen V- 
Zentren zuzuschreiben. Ausgepragte V-Banden werden nicht gefunden. 
| Wahrend man sie bei NaF und LiF noch kurzwelliger vermuten kénnte, 
ist bei NaCl im ganzen Bereich zwischen F- und «-Bande nur bei 5,5 eV 
- eine Bande angedeutet. 


Inwieweit man den besonders bei NaCl und NaF ausgepriagten FuB 
an der kurzwelligen Seite der F-Bande mit der K-Bande? identifizieren 
darf, soll dahingestellt bleiben. Es muB aber betont werden, daB die 
mit zunehmender Bestrahlung  er- 
scheinende Absorption im gesamten 
Bereich der F-Bande samt ihres kurz- 
welligen FuBes véllig gleichmaBig 
anwachst. Das sehen wir in Fig. 3 
am Beispiel der F-Bande des NaF. 
Alle Kurven lassen sich durch ge- 
eignete Dehnung der Ordinate gut zur 
Deckung bringen. Daraus_ kénnen 
wir eine fiir das Folgende niitzliche 
Feststellung treffen: Auch wenn die 
_ Absorption der mit F bezeichneten 
_ Bande nicht ausschlieBlich von F- 

Zentren herriihren sollte, so bleibt 

doch das Konzentrationsverhaltnis 44 
| ha moglichen anderen Zentren, die Fig. 3. Optisches Absorptionsspektrum der 
in dieser Bande wesentlich beteiligt — F-Bande von NaF, bei Ty = 500° K kondensiert. 
sind, unabhdngig von der eingestrahl- Die Kur orden mit srt: znehnen 
ten Dosis konstant. dick ausgezogen) 
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§ 4. Abhangigkeit der F-Zentren-Sattigungskonzentration 
von der Kondensationstemperatur 7}, 


Ein wesentlicher Vorteil der Elektronenbestrahlung gegeniiber der 
iiblichen R6ntgenbestrahlung ist, da8 man die Kristalle in wenigen 
Minuten bis zur Sattigung verfarben kann. Allerdings durchdringen 
5 kV-Elektronen nur eine diinne Oberflachenschicht der GroBenordnung 
14u. Dies ist aber wiederum notig, um die entstandenen Absorptions- 
banden bei Sattigung iiberhaupt noch ausmessen zu kénnen. In zwei 
Beispielen zeigt Fig. 4 den Verlauf der Lichtschwachung im Maximum 
der F-Bande als Funktion des Elektronenflusses. Dieser ist in einge- 
strahlten Wattsec/mm? angegeben. Die untere Kurve gehért zu einem 


22 Siehe SEITZ, F.: loc. cit. 1. 
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NaF-Einkristall, die obere zu einer bei 400° K kondensierten Schicht | 
hinreichender Dicke. Auch hier ist die Bestrahlung bis zur Sattigung 
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Fig. 4. F-Zentren-Bildungskurven, aufgetragen als Funktion des 
Elektronenflusses. Oben: Bei T;=400° K kondensierte Schicht. 
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fortgesetzt worden. Bei | 
sehr viel gréBeren Dosen 


tritt auch in kondensier- J 


ten Schichten  schlieB- 
lich eine langsame Ab- | 
nahme der F-Zentren- 


konzentration ein, von | 


der wir im folgenden | 
absehen wollen. Auf der 
Ordinate rechts ist die — 
F-Zentrenkonzentration 
angegeben. Sie ist nach 
der von SMAKULA ver- 
wendeten Beziehung *% 
aus Halbwertsbreite und 


Maximalhohe der Bande mit einer experimentell ermittelten Schichtdicke 
von 450 my (s. §5) berechnet worden. 
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Fig. 5. Sattigungslichtschwachung S, im Maximum der F-Bande 
als Funktion der Kondensationstemperatur Tj, nach Bestrahlung 
mit 5 kV-Elektronen bei 90° K, gemessen bei 90° K 


Wir konnen feststellen: 


1. Es wird eine bemer- 
kenswert hohe F-Zentren- 
konzentration von gréBen- 
ordnungsmaBig 107° cm? 
gefunden. 

2. In der kondensierten 
Nak-Schicht ist die Satti- 
gungskonzentration etwa 
doppelt so hoch, wie im 
Einkristall. 

3. Der Anstieg bis zur 
Sattigung erfolgt im Ein- 
kristall schneller, als in der 
kondensierten Schicht. 

Man k6nnte vermuten, 
daB sich die hier festge- 
stellten Unterschiede zwi- 
schen Einkristall und kon- 
densierter Schicht noch 
vergroBern lassen, wenn 
man zu tieferen Konden- 


sationstemperaturen greift. Merkwiirdigerweise zeigt nun eine bei 90° K 
kondensierte Schicht iiberhaupt keine meBbare F-Zentrenkonzentration 
28 SMAKULA, A.: Z. Physik 59, 603 (1930). 


Zur WKinetik der F-Zentrenbildung 541 


nach Elektronenbestrahlung. So hat es nahegelegen, einmal die Konden- 
sationstemperatur 7, systematisch zu variieren. Mit abnehmendem 7; wird 
sicher die Konzentration an Gitterfehlern der verschiedensten Art zu- 
nehmen. Dementsprechend ist auch das gewonnene Ergebnis in Fig. 5 zu 
lesen. Hier ist die Sattigungskonzentration an F-Zentren als Funktion der 
Kondensationstemperatur 7, fiir LiF, NaF und NaCl aufgetragen. Die 
MeBpunkte an Einkristallen sind zweckmaBigerweise am Schmelzpunkt 
der betreffenden Substanz eingetragen. Die Kondensationstemperatur ist 
von 90° K bis 550° K variiert worden. Im Vergleich zu Einkristallen 
lassen sich in NaF und LiF etwa doppelt soviel F-Zentren stabilisieren. 
Bei NaCl bleibt die maximale Konzentration praktisch ungedndert *. 
Mit sinkendem 7; nimmt schlieBlich in allen drei Salzen die Kurve 
rapide zu unmeBbar kleinen Werten ab, beim NaCl mit einer deutlichen 
Stufe. Besonders sei darauf hingewiesen, daB auch die MeBpunkte an 
der steilen Flanke der Kurve echte Sattigungswerte sind. 


§4a. Temperversuche 


Eine bei der Temperatur 7; kondensierte und bei 90° K elektronenbestrahlte 
Schicht lhefert eine bestimmte Sattigungskonzentration an F-Zentren. Es entsteht 
die Frage, ob eine bei 90° K kondensierte Schicht, die man bei der Temperatur 
T, = Tx tempert und anschlieBend bei 90° K bestrahlt, sich ebenso verhalt. Solche 
Versuche sind bisher an Lif ausgefiihrt worden. Ihre genaue Auswertung wird 
durch einen Nebeneffekt gestért. Erwarmt man die LiF-Schicht, ihre Dicke be- 
tragt 0,5 bis 1 u, auf Zimmertemperatur, so zeigt sich starke Streuung. Bei mikro- 
skopischer Betrachtung ist die Schicht von vielen Rissen durchzogen. Teilweise 
haben sich Lamellen yon der Unterlage abgelést und aufgerollt. Eine bei 90° K 
erfolgende Elektronenbestrahlung verstarkt diese Streuung. Eine Messung der 
maximalen F-Zentrenkonzentration wird dadurch vereitelt. Qualitativ findet man 
bei getemperten Schichten den steilen Anstieg der Kurve Pmax = f(Z,) um etwa 100° 
nach héheren Temperaturen verriickt. Inwieweit auch hier mitkondensierte Fremd- 
atome verantwortlich sind, ist aus den bisherigen Befunden noch nicht ersichtlich, 


§ 5. Reichweitemessungen 


Will man aus der Lichtschwachung im Maximum der F-Bande und 
deren Halbwertsbreite die Konzentration der F-Zentren bestimmen, 
dann ben6tigt man noch die Dicke der verfarbten Schicht. Diese laBt 
sich aus bekannten Messungen der Reichweite von Elektronen angeben. 
Durch die optische Ausmessung der F-Bande erhalten wir eine Methode 
zur Reichweitemessung, die von den bisher bekannten abweicht. Unter- 
sucht man die Sattigungslichtschwachung im Maximum der F-Bande 
als Funktion der Schichtdicke, so findet man die MeBpunkte O in Fig. 6. 
Sie gelten fiir NaF, bei T,=400° K kondensiert. Die Schichtdicken 


x Bei den Einkristallmessungen diirfte sich noch ein EinfluB der Vorbehandlung 
auf die maximale Verfarbung bemerkbar machen. Er wird hier nicht weiter unter- 
sucht. 
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sind mit der Tolansky-Methode bestimmt worden. Wir sehen, daB die 
Lichtschwachung S, linear mit der Schichtdicke zunimmt. Bei groBen | 
Schichtdicken ist S, konstant. Aus dem Schnitt beider Geraden laBt 
sich die Reichweite der Elektronen angeben. Fiir NaF wird hier R= 
450 my. gefunden. Zum Vergleich damit findet man nach einer von | 
YounGc™ angegebenen Formel fiir 9 (NaF) = 2,79 g/cm? eine Reichweite | 
R=360 mu. Der Unterschied liegt auBerhalb der Fehlergrenzen. Um | 
diese Diskrepanz zu verstehen, liegt die Annahme einer geringeren Dichte |} 
am nachsten, da es sich um kondensierte Schichten handelt. Eine Dichte | 
0 =2,5 g/cm, die um etwa 10% ver- J 
ringert ist, finden wir durch Wagung und J 
Dickenmessung an ein und derselben } 
NaF-Schicht, die ebenfalls bei 400° K 
kondensiert worden ist. Damit kommt J 
man der gemessenen Reichweite jedoch 
erst um die Halfte des Unterschiedes 


R=450 my 
=e 


x 
S 
— 


max. Lichtschwachung So 
a 


Tabelle 2 
| Nach Formel | Korrigiert 
von YOUNG | mit NaF-Messung 
, Schichtdicke AOU «Tae ps Pires 440 546 berechnet 
Fig. 6. Maximale Lichtschwaichung S, als < Saas 7 
Funktion der Schichtdicke von kondensierten NaF... | 360 450 gemessen 
NaF-Schichten (dick ausgezogene Kurve). he ae I eee 
Bedeutung von 4, und A, am SchluB von $7 Na Cae aes 465 | 580 berechnet 


naher. Eine weitere Dichteabnahme durch die Elektronenbestrahlung 
kann héchstens 1% betragen®®-??. Sie erklart also nicht die restliche 
Abweichung, die méglicherweise in den verschiedenen MeBmethoden 
zu suchen ist. In dieser Arbeit werden fiir die Berechnung der F-Zentren- 
konzentration von LiF und NaCl die Joungschen Werte um den gleichen 
Faktor korrigiert, wie er bei NaF gefunden worden ist (Tabelle 2). 


§ 6. EinfluB der Bestrahlungsstarke auf die F-Zentrenbildung 


Die in Fig. 4 gezeigten Kurven sind mit schrittweise zunehmender 
Elektronenbestrahlungsstarke 6 (gemessen in eingestrahlten Watt/mm?), 
und Bestrahlungszeiten zwischen 15 sec und 60 sec gewonnen worden. 
Eine Auftragung der Kurven als Funktion des Elektronenflusses W 


24 Youna, R.: J. Appl. Phys. 27, 1 (1956). Diese Formel wird verwendet, weil 
sie gegeniiber den iibrigen bekannten Formeln die kleinste Abweichung von dem 
hier gefundenen Wert zeigt. 


25 KOBAYASHI, K.: Phys. Rev. 107, 41 (1957). 
6 BINDER, D., and W.J. Sturm: Phys. Rev. 107, 106 (1957). 
2” ESTERMANN, I., W. J. LEIvo and O. Stern: Phys. Rev. 75, 627 (1949). 
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(Wattsec/mm?) setzt dabei voraus, daB die Anderung der Bestrahlungs- 
starke keinen EinfluB auf den Verlauf der Kurve hat. Dies ist an Spalt- 
stiicken eines NaF-Einkristalls nachgepriift worden. In Fig. 7 sehen wir 


|das Ergebnis. Dje Bestrahlungsstarke b ist als Parameter zwischen 20 
{und 2000 W/m? variiert worden. Unabhangig davon liegen alle Meb- 


punkte, als Funktion des Flusses W aufgetragen, gut auf einer Kurve. 
Die Verfarbung ist also unabhéngig von der Bestrahlungsstirke eine 


|reine Funktion des Elektronenflusses. Damit ist die Auftragung der 


NaF, Einkristall 


Lichtschwachung S 


0 -10-*Wsec/mm? 


70 
LlektronentluB 
| Fig. 7. Lichtschwachung S im Maximum der F-Bande bei verschiedenen Bestrahlungsstaérken b als 
| Parameter in Abhangigkeit von dem insgesamt eingestrahlten ElektronenfluB. 5 kV-Elektronen, 90° K 


| Lichtschwachung S als Funktion von W gerechtfertigt und ihre Aus- 
| messung wird wesentlich vereinfacht. Man beginnt die Verfarbung mit 
kleinen Bestrahlungsstarken und steigert diese mit zunehmender SAatti- 
gung. 
§ 7. Zur Analyse der F-Zentrenbildungskurven 
Kurven von der Art, wie sie in Fig. 4 gezeigt werden, sind in etwa 
40 Versuchen an Einkristallen und kondensierten Schichten von LiF, 
NaF und NaCl gewonnen worden. In allen Fallen ist die Temperatur 
fiir Elektronenbestrahlung und optische Messung 90° K. Wie aus Fig. 4 
_zu ersehen ist, k6nnen diese Kurven vom ersten Anstieg bis zur Sattigung 
durch eine groBe Zahl von MeBpunkten belegt werden. Es zeigt sich 
nun, daB sie alle gut darstellbar sind durch eine Summe von Exponen- 
tialgliedern. Wir kénnen also schreiben 


S = S, — A, exp(— 4, W) — A,exp(— A, W) — Azexp(— A,W); (4) 


(S =Lichtschwachung In (J)/Z) im Maximum der F-Bande, S) = Satti- 
gungslichtschwachung im Maximum der F-Bande, W = Bestrahlungs- 
dosis der 5 kV-Elektronen in Wsec/mm?, 4,, A,, A, und Ay, Ag, Ag er- 
geben sich aus der Auswertung). 
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Schon vorwegnehmend stellt sich folgendes heraus: Drei Exponential- | 
glieder werden bei kondensierten Schichten von LiF und NaF gefunden, | 
bei Einkristallen nur zwei. Bei NaCl-Einkristallen wird nur ein Expo- | 
nentialglied gefunden, konden- ]| 
sierte NaCl-Schichten  liefern ] 


| NaF Ae Aas ZWwel. | 
©) eee . ass ae X-S/So Die Ermittlung der Zahl die- ]} 
™ | ser Glieder und der Konstanten | 


0 QI 02 03 04 Wsec/mm? 
aes | ie | 


fall arele erfolgt ahnlich, wie die Analyse | 
der Zerfallskurve einer radio- | 
aktiven Reihe. Bei geeigneter | 


0 001 002 003 Wsec/mm? ,|  logarithmischer Auftragung sollen | 
i Pepa os sich Geraden ergeben. In Fig. 8 } 
os Samay ae sehen wir an Hand eines Beispiels, | 

hak “i eared Od es ist NaF mit TZ, =500° K, wie 
Sani eh | die Analyse im einzelnen verlauft. 
a4 \ W ar | S(W) und Sy, sind direkt aus den 
‘i | | a Messungen bekannt. Tragt man 
tay Sines an In(4 — S/S,) als Funktion von W 
Fig. 8. Zur Analyse der Bildungskurven. auf, so miBten alle MeB8punkte 


InX =f (ElektronenfluB). Darunter In Y mit 10fach auf einer Geraden hegen wenn 
gedehnter Abszisse. Bedeutung von X und Y im Bilde : z: ‘ 
mit der Abkiirzung von Gl. (1): S=S,—S,-S,—S, Gl. (1) nur ein Exponentialglied 
enthielte. Wir sehen in Fig. 8 
oben, daB die eingezeichnete Gerade mit den MeBpunkten fiir groBe W zur 
Deckung kommt. Bei kleinen W weicht sie dagegen deutlich ab. Diese 


Abweichung ist nun im Teilbild darunter bei zehnfach gestrecktem 


Tabelle 3 


(ine ee eee eee a deees ee C | R NEB 
} hieralectns 
LiF | 450 | 0,87 0,50 | 0,30 | 0,07 | 10,3 69,800) 0,59 1,093 [546] 1,03 
LiF |Einkr.|0,35| — | 0,27 |0,08| — | 78|620 ON 0,44 
NaF | 400 |0,88|0,62|0,18|0,08| 5,1| 45/360/0,34] 1,153 |450| 0,77 
NaF |Einkr. | 0,56 | 0,43 | — |0,13 | 12,3 | — [290 1016 | 0,49 
= — = | ae |= —- = 
NaCl) 400 | 0,49 | 0,45 (0,04 — | 11,4 |220} — ]0,24] 0,983 |580] 0,20 
NaCl/Einkr. | 0,53 |0,53| — | — 9,2: | = Ne SIO 0,22 
kan 1 | mm2/Ws eV |cm-2-eV-1 |my| 102° emg? 


W-MaBstab so aufgetragen, daB die nun gefundenen Punkte auf einer | 
Geraden liegen mitissen, wenn Gl. (1) nur zwei Exponentialglieder ent- 
halt. Auch hier findet man noch eine Anfangsabweichung der MeB- 
punkte von der eingezeichneten Geraden, die sich mit den iibrigen MeB- 
punkten gut deckt. Verfahrt man mit dieser Abweichung noch einmal 
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so, dann kann man durch die nun gefundenen Punkte gut eine Gerade 
legen. Aus der Steigung dieser Geraden findet man die A;, aus den 
Ordinatenabschnitten die A;. In Tabelle 3 sind iiber mehrere Messungen 
gemittelte Werte dieser Konstanten zusammengestellt. Bei den kon- 
densierten Schichten ist die Kondensationstemperatur so gewahlt, daB 
sie noch oberhalb des starken Abfalls der Kurven in Fig. 5 liegt. Ihre 
Schichtdicke ist gréBer, als die Reichweite R der Elektronen. So kann 
zur Berechnung der maximalen F-Zentrenkonzentration N@* stets R 
verwendet werden. Durch Unterschiede der Justierung von Mefsonde 
und Schicht, sowie teilweise durch nicht geniigend homogene Ausleuch- 
tung mit Elektronen, zeigen 


die GroBen A; und 4, star- 

kere Streuung zwischen ver- 98 

schiedenen Messungen, als s 

die MeBgenauigkeit der Ein- : part, 

zelmessung erwarten lieBe. 8), 

Die Streuung betragt etwa 8 

10% (bei A, und A, bis zu Y a a a a 

20%). & A es SOYA Go roc oress: eect <4, 
Nachdem es gelungen ist, 200 300 400 500°K 


Kondensationstemperatur TK 


die F-Zentrenbildungskurven 
in hefriedigender Weise dar- #9, Stigmettennacune Sy vos nar see 
zustellen, erscheint es aus- Komponenten 4,, A, und A, 
sichtsreich, die gleiche Analyse 
auch bei verschiedenen Kondensationstemperaturen ZT; besonders 
in der Umgebung des starken Abfalls der Kurven S)(Zx) in Fig. 5 
vorzunehmen. Dies ist vorerst an NaF geschehen. In Fig.9 sehen 
wir wieder, wie in Fig. 5, die Funktion S,(7;%) von NaF als oberste 
Kurve. Aus der Analyse nach Gl. (1) bekommen wir A,, A, und 43. 
Die zugeh6rigen /; lassen keinen Gang mit der Kondensationstemperatur 
erkennen. Wir sehen, daB oberhalb 350° K die Kurven einigermafen 
konstant sind. Zwischen 350° K und 250° K fallen A, und A, ab. A, 
fallt erst bei 200° K ab. Man gewinnt den Eindruck, daB es sich bei 
der F-Zentrenbildung um ganz getrennt ablaufende Prozesse handelt. 

Nun 1a8t sich noch eine Ergiénzung zu §5 hinzufiigen. Bei den 
Reichweitemessungen konnten ebenfalls durch Analyse der Bildungs- 
kurven neben S, die GréBen A, und A, in Abhangigkeit von der Schicht- 
dicke bestimmt werden. Sie sind in Fig. 6 eingetragen und zeigen den 
gleichen Verlauf wie Sj. Wir kénnen daraus ersehen, da die durch 
5 kV-Elektronen erzielte Verfarbung im ganzen Kristall nach derselben 
Gl. (1) stattfindet. Damit ist die Méglichkeit ausgeschlossen, daf eines 
der Exponentialglieder nur den Beitrag einer diinnen Oberflachenschicht 
beschreibt. 

Z. Physik. Bd. 154 37 
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§ 8. Ein Modell zur Deutung des Verfarbungsverlaufs 

Die hohe Konzentration der gebildeten F-Zentren macht es zur Ge- 
wiBheit, daB bei der Elektronenbestrahlung zusatzlich Anionenliicken 
gebildet werden miissen. Unter dem Einflu8 der Bestrahlung werden 
also von irgendwelchen Stellen im Gitter, etwa von Versetzungen, | 
Anionenliicken abgeschieden. Diese kénnen mit Elektronen besetzt | 
werden. Dann bilden sich F-Zentren. Umgekehrt kénnen F-Zentren — 
durch die Bestrahlung ionisiert werden und Gitterliicken koénnen sich J} 
wieder an Versetzungen abscheiden. Wir erhalten folgendes Bild: 


[ar alee 
8 6 


Das Zeichen | wird hier symbolisch fiir irgend eine ganz bestimmte © 
Sorte von Liickenbildungsquellen benutzt. 

Die griechischen Buchstaben geben die Wahrscheinlichkeit an, mit 
der der ProzeB in Pfeilrichtung erfolgt. Fir den zeitlichen Ablauf 
lassen sich folgende Gleichungen aufstellen: 


dNo[dt =(— «Ny +B Nz) - dE/dt, | 
dN, [dt =(+aNy—(B +y) N, + ONp) - dE/dt, (2) 
dN,|dt =(+yN,— ON;) - dE jdt. | 


(N; = Konzentration der F-Zentren, N,; = Konzentration der An- 
ionenliicken, No = Konzentration der Gitterstellen, an denen eine 
Anionenliicke gebildet werden kann. E = die insgesamt durch Elek- 
tronenbestrahlung im Gitter pro Volumen absorbierte Energie = Dosis). 
Der Faktor dE/dt ist proportional zur Bestrahlungsstarke 6 und auf 
Grund der Ergebnisse in § 6 gerechtfertigt. 
Man kann alle drei Gleichungen durch dE/dt dividieren und erhalt: 


adN,jdE = +a-Nyo—(B+y)-N,+6-Np (3) 
adN,|dE = +y-N,—6- Np. 


Dies ist ein System linearer Differentialgleichungen erster Ordnung, 
dessen Koeffizienten als konstant angesehen werden. Man kann an- 
nehmen, daB das Gleichgewicht zwischen Liicken und F-Zentren sehr 
viel schneller eingestellt wird, als Liicken neu gebildet werden®8, d.h. | 
a+B<y-+6. Dann ist stets 


Np(E) = y/6 N,(E). (4) | 


28 Siehe z.B. Pick, H.: Ann. Physik 37, 421 (1940). 
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Einsetzen in die beiden ersten Gleichungen von (3) ergibt: 


aNo[dE =—aN+BN, | (5) 


Setzen wir als Anfangsbedingung fiir E =0: N?=0, N§=Q, so lautet 
die Losung fiir die F-Zentren: 


NES B-A—e"*), mit w=a+f) Bova Q/d(a+p). (6) 


(x +f) ist ein MaB fir die Schnelligkeit, mit der sich bei Bestrahlung 
das Gleichgewicht einstellt. 

Zur Entstehung von Liicken bei Bestrahlung sind verschiedene 
Modelle diskutiert worden. Die jetzigen Ergebnisse legen die Méglichkeit 
nahe, daB nicht nur ein einziger Mechanismus fiir Liickenbildung zu 
der hohen F-Zentrenkonzentration beitragt. Entsprechend der Zahl 
der gefundenen Exponentialglieder kénnen bis zu drei verschiedene 
Sorten von Gitterstellen vorhanden sein, an denen bei Bestrahlung 
Anionenliicken gebildet werden. Die Verhaltnisse werden sehr verein- 
facht, wenn man annehmen darf, daB die an einer Stelle gebildete Liicke 
keine Chance hat, tiber groBe Gitterbereiche zu diffundieren, sondern 
sich nur gegebenenfalls wieder an ihrer Entstehungsstelle abscheiden 
kann. Diese Annahme findet ihre Stiitze in der Benutzung einer Be- 
strahlungstemperatur von 90° K (s. §3 und Fig. 1). Die Gln. (5) und 
(6) gelten dann fiir jede einzelne der drei Sorten, bei gleichem y und 0. 
Verschieden sind nur die « und f, sowie Q. Die Konzentration saémt- 
licher gebildeter F-Zentren schreibt sich somit: 


NA NE Bre ee = Be Bie ee (7) 
wobel 
NG Beebe 2s (8) 
ist. 
§ 9. Vergleich von Modell und Experiment 
Die Gln. (1) und (7) besitzen die gleiche Form. Ein unmittelbarer 
Vergleich ist jedoch nicht ohne weiteres méglich. Die pro Volumen 
absorbierte Energie E ist sicher eine Funktion der Eindringtiefe der 
Elektronen. Wahrend E(x) bei homogenen Réntgenstrahlen ungefahr 
exponentiell mit der Eindringtiefe x abnimmt, ist bei Elektronen der 
Verlauf von E(x) sehr verschieden, je nachdem, welche Primarenergie 
und was fiir Material vorliegt. Fiir Elektronen im Bereich unterhalb 
10 keV sind diese Funktionen experimentell nicht leicht zu erhalten, 
weil die Reichweite R nur von der GroéBenordnung 1 pv. ist. In einer 
Arbeit von EHRENBERG und FRANKS”? wird aus der Verteilung des 


29 EHRENBERG, W., and J. FRANKS: Proc. Phys. Soc. Lond. B 66, 1057 (1953). 


are 
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Fluoreszenzlichts um den sehr scharf auf die Oberflache eines Phosphors | 
fokusierten Brennfleck eines Elektronenstrahls gefunden, daB E(x) | 
durch einen quadratischen Verlauf gut wiedergegeben wird. 


E(x) = E(0)- (1 —(x/R)*); O<#<R. (9) 


Es 1aBt sich zeigen, daB man ohne Schaden fiir die angestrebte Genauig- | 
: 


keit E(x) durch seinen Mittelwert E = : [ Bl) dx ersetzen kann. 


Eine weitere Unsicherheit fiir eine Bere Angabe der Bestrahlungs- 
dosis E kommt noch hinzu. Denn ein Teil der durch W gemessenen pro | 
Flache eingestrahlten Energie geht infolge Riickdiffusion fiir Ionisations- 
prozesse effektiv verloren. Die Riickdiffusionskoeffizienten sind von | 
den untersuchten Materialien nur ungenau bekannt. Sie diirften zwischen | 
p=0,1 (LiF) und =0,3 (NaCl) liegen. Die gleiche UngewiBheit gilt 
fiir den mittleren Energieverlust der riickdiffundierten Elektronen®. jf 
Er liegt ungefahr bei 10%. Deshalb werden im folgenden Vergleich — 
diese Korrekturen nicht beriicksichtigt. Wir nehmen also an, daB die 
gesamte eingestrahlte Energie in einer Schicht der Dicke F gleichmaBig 
absorbiert wird. 


Dann gelten folgende Beziehungen: 


E=W/R; w,=A,R; i=1,2,3, (10) 
Apt = CHS IR;  B,=Nm*A,JSoy 7=1,2,3 (4) 


(C = Konstante in der Formel von SMAKuLA, H = Halbwertsbreite 
der F-Bande in eV). 


Die Sattigungskonzentration der F-Zentren Nj"** ist schon in Ta- 
belle 3 angegeben. Die zugehérigen Teilkonzentrationen B; finden wir 
in Tabelle 4 zusammen mit den Reziproken der nach Gl. (10) berechneten 
u-Werte. 


Tabelle 4 

Lib... 450 0,59 | 0,36 | 0,08 
IEAM gies 9 aC Einkristall — OF 321 G209 
NaF... 400 0,54 | 0,16 | 0,0 
Noro) ieinigisiall 6,33) = aaa 
Nec. 400 0,18/0,02; — | 
NaCl . .| Einkristall 6.23 \) 7 

OI -107%eV/cm3 + 102° cm-3 | 


30 BoTHE, W.: Z. Naturforsch. 4a, 542 (1949). 
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In den weiteren Spalten sind die Werte fiir ¢ und &, é, €3 angegeben. 
Dabei bedeutet ¢; die Energie, die fiir den i-ten TeilprozeB im Mittel 
bendtigt wird, um zu Beginn der Bestrahlung ein F-Zentrum zu bilden. 
Es ist also: 


& = (a NAB) eho; (12) 
wobel 
N; = B,(1 —e-#E); 1 =1,2,3 
bedeutet. 
Oder mit Gl. (7): 
&, = (4; Bi) * = (CH A;A)+. (13) 


é ist die Energie, die zu Beginn der Bestrahlung bendtigt wird, um ein 
F-Zentrum zu bilden, ganz gleich, nach welchem ProzeB. Sie laBt sich 
aus den ¢; nach der Formel 

et= >i gj} (14) 
berechnen. : 

Vergleichen wir in Tabelle 3 und 4 die gefundenen Werte zwischen 
Einkristall und kondensierter Schicht, so finden wir bei letzteren noch 
einen Wert mehr. Es ]aBt sich leicht jedem Einkristallwert ein ungefahr 
gleichgroBer Wert fiir kondensierte Schichten zuordnen. Nur bei NaF 
erscheint die hier getroffene Zuordnung nicht ganz sicher. Wir diirfen 
jedoch nach dem zugrunde liegenden Modell am ehesten die GroBen yj4 
als charakteristisch fiir den jeweiligen LiickenbildungsprozeB ansehen. 
Dann k6nnen wir feststellen, da trotz des Hinzukommens einer weiteren 
Quelle fiir Liickenbildung in kondensierten Schichten die GréBen y;+ 
nur wenig geandert werden. Allerdings werden auch die schon in Ein- 
kristallen gefundenen Konzentrationen 6; nicht sehr beeinfluBt. 

Uber die spezielle Natur der verschiedenen Stellen im Gitter, an 
denen Liicken gebildet werden kénnen, 1a8t sich vorlaufig nichts be- 
stimmtes aussagen. Hier soll nur eine Méglichkeit angedeutet werden, 
wie man zunachst versuchen kann, die Erscheinungen zu verstehen. In 
einem aus der Schmelze gezogenen Alkalihalogenidkristall sind Ver- 
setzungen vorhanden. Ohne besondere Vorsicht beim Ziehen ist ihre 
Konzentration von der Gr6Benordnung 10!°cm™. Dabei k6nnen 
Schrauben- und Stufenversetzungen in vergleichbaren Konzentrationen 
vorliegen. Hier sind es die Spriinge (jogs), an denen man sich die 
Liickenbildung noch am ehesten vorstellen kann. Weshalb bei Lik- 
und NaF-Einkristallen zwei Quellen fiir Liickenbildung gefunden wer- 
den, kénnte méglicherweise seinen Grund haben in der Existenz von 
Versetzungen mit dem Burgers-Vektor @ (100) neben denen vom Typ 


= (1410). In NaCl hat AMELINCKx*! solche Versetzungen nachweisen 


31 AMELINCKX, S.: Acta metallurg. 6, 34 (1958). 
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kénnen, allerdings nur als sehr kleinen Anteil. Dies steht noch nicht i] 
im Widerspruch zu den Bestrahlungsergebnissen an NaCl-Einkristallen, | 
wo fiir die Liickenbildung nur eine Quelle ausreicht. Es ware in diesem ]| 
Zusammenhang wiinschenswert, wenn auch die Versetzungsstrukturen | 
in LiF und NaF mit geeigneten Dekorationsmethoden untersucht |} 
werden konnten. 


Worin unterscheiden sich nun kondensierte Schichten von Ein- | 
kristallen, daB sie eine weitere Méglichkeit fiir Liickenbildung bieten ? 
Das naheliegendste ist, hierfiir Korngrenzen (GroBwinkel-) verantwort- } 
lich zu machen. Sie sind in kondensierten Schichten in ausreichender ] 
Dichte vorhanden und wirken wie innere Oberflachen als Liickenliefe- _ 
ranten. Es ware denkbar, daB sich eine gréBere Versetzungsdichte, als | 
10° cm~2 bei T, = 450° K nicht stabilisieren laBt. Die iiberschtissigen Jf 
Versetzungen koagulieren, wahrend die Schicht wachst, zu GroBwinkel- 
korngrenzen mit gut ausgebildeten inneren Oberflachen. Dabei gleichen 
sich innere Spannungen aus. Bei 7, <200° K kann diese ,,Erholung“ 
nicht mehr stattfinden. Die Schicht bleibt innerlich verspannt. Eine 
Folgeerscheinung, die man oft bei abgeschreckt kondensierten Schichten 
beobachtet, ist das Abldsen ganzer Lamellen von der Unterlage beim 
Aufwarmen. Moglicherweise sind es die groBen inneren Spannungen, 
verbunden mit der Bewegungshemmung der Versetzungen, die hier der 
Bildung von Liicken entgegenwirken. 


Wenn die oben dargelegtenVorstellungen zutreffen, dann kénnen wir 
aus der Tatsache, daB sich bei LiF und NaF die Sattigungskonzentration 
der F-Zentren in kondensierten Schichten gegeniiber Einkristallen 
betrachtlich erhéht, mit groBer Wahrscheinlichkeit schlieBen: Die F- 
Zentren sind trotz der hohen Konzentration nicht homogen iiber das 
ganze Kristallvolumen verteilt. Sonst miiBten die Konzentrationen B, 
(s. Tabelle 4), die bereits im Einkristall gefunden werden, auf Kosten 
des neu hinzukommenden B, bzw. B, stark geschmdlert werden. Das 


trifft jedoch nicht zu. Ein Teil der Konzentrationen B; wachst sogar 
noch an. 


Dieses Resultat ist insofern erstaunlich, als bereits bei Annahme 
statistischer Verteilung der F-Zentren iiber alle Anionenplatze der 
mittlere Abstand bei Sattigung nur noch 5 bis 7 Gitterkonstanten 
betragt. Warum unter solchen Bedingungen keine Rekombination mit 
V-Zentren stattzufinden braucht, hat DEXTER®® ausfiihrlich diskutiert. 
Zwei Griinde kommen in Frage. Einmal kénnen die Bereiche hoher 
Konzentration von F- und V-Zentren raumlich getrennt sein. Zum ande- 
ren mogen die V-Zentren héhere Aggregate bilden, die durch kovalente 
Bindung abgesattigt sind. Sie kénnen sehr verschiedenartig sein, was 


32 Dexter, D.L.: Phys. Rev. 93, 985 (1954). 
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der Grund sein mag, da keine ausgepragten V-Banden gefunden werden. 
Denn die absorbierende Flache zwischen «- und F-Bande bei NaCl 
(Fig. 1) ist durchaus von gleicher GréBe, wie die der F-Bande selbst. 

Sehr niitzlich ist ein Vergleich mit quantitativen Untersuchungen 
der F-Zentrenbildung geréntgter Kristalle, die HARTEN®? an KCl an- 
gestellt hat. Er findet bei 90° K Bestrahlungstemperatur ¢=2 keV je 
F-Zentrum. Dieser Wert ist aus der Steigung seiner noch vollig geraden 
Bildungskurve gewonnen. Denn die gesamte R6-Dosis betragt nur den 
10*ten Teil der hier angewendeten Elektronendosis E,,,. = 10 Ws/cm’. 
Trotzdem ist sein e-Wert von vergleichbarer GréBe (s. Tabelle 4). So 
stellt die Hartensche Bildungskurve praktisch die sehr genaue Aus- 
messung des allerersten Anstieges der hier durch Elektronenbestrahlung 
gewonnenen Sattigungskurven dar. Und wir kénnen an Hand des ge- 
raden Verlauts feststellen, daB keine F-Zentren in nennenswerter Kon- 
zentration gebildet werden, fiir die ein noch kleineres ¢ ausreicht. Eine 
Abschatzung ergibt héchstens 10!®cm~*. Solche Konzentrationen kén- 
nen jedoch stets durch schon vorhandene Anionliicken verursacht 
werden. 


Zusammenfassung 


Einkristalle und kondensierte Schichten von LiF, NaF und NaCl 
werden bei 90° K mit Elektronen einer Energie von 5 keV bestrahlt. 
Dabei wird die Bildung von F-Zentren bis zur Sattigung optisch verfolgt. 

Man erhalt Sattigungskonzentrationen bis in die GréBenordnung von 
107° F-Zentren/cm?. Die Halbwertsbreiten der F-Banden sind schmaler, 
als bei allen bisher durch Réntgenbestrahlung oder additive Verfarbung 
erzeugten F-Banden. 

Die Bestrahlungstemperatur von 90° K ist bei den hier untersuchten 
Salzen niedrig genug, um die Bildung von hdheren Aggregaten der F- 
Zentren weitgehend zu unterbinden. Dadurch gelingt es, die Zunahme 
der F-Zentrenkonzentration als Funktion des eingestrahlten Elektronen- 
flusses durch eine Summe von Exponentialgliedern darzustellen. In 
Einkristallen von LiF und NaF findet man zwei Exponentialglieder, in 
NaCl nur eines. Kondensierte Schichten liefern fiir alle drei Salze ein 
Glied mehr. Dies gilt nur, solange die Kondensationstemperatur gréBer 
als etwa 400° K ist. Kondensiert man die Schichten bei einer Temperatur 
unterhalb 200° K, dann lassen sich durch Elektronenbestrahlung bei 
90° K keine F-Zentren in merklicher Konzentration erzeugen. 

Es wird ein Modell diskutiert, das fiir die F-Zentrenbildungskurve 
zu der experimentell gefundenen Summe von Exponentialgliedern fihrt. 
Danach gibt es in LiF- und NaF-Einkristallen zwei verschiedenartige 


33 HarTEN, H.U.: Z. Physik 126, 619 (1949). 
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Quellen fiir Liickenbildung, die man vielleicht in Versetzungen mit ver- 
schiedenem Burgers-Vektor zu suchen hat. In kondensierten Schichten 
sind zum Unterschied von Einkristallen GroBwinkelkorngrenzen in hin- 
reichend hoher Konzentration vorhanden und wirken wie innere Ober- 
flachen als zusatzliche Liickenleferanten. 

Die verschiedenen Quellen fiir Liickenbildung unterscheiden sich in 
der Energie, die nétig ist, zu Beginn der Bestrahlung ein F-Zentrum zu 
bilden. Die kleinsten so gefundenen Bildungsenergien sind von der 
selben GréBenordnung, wie die von HARTEN** durch R6éntgenbestrah- 
lung bei 90° K an KCl gefundene Bildungsenergie. Auch dort bereits 
sollte also die Schaffung neuer Liicken den Anstieg der F-Zentren- 
konzentration verursachen. 


Herrn Professor Dr. R. Hirscu danke ich herzlich fiir stete Férderung und 
wertvolle Ratschlage. 


34 HaRTEN, H.U.: loc. cit. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Erlangen 


Zeitumkehr und Elektronenpolarisation des RaE 


Von 
Horst WEGENER 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 18. Februar 1959) 


Es wurde die longitudinale Elektronenpolarisation P der RaE-Elektronen fiir 
monoenergetische Elektronen mit Energien zwischen 120 und 290 keV gemessen. 
Man findet P= — (0,75 + 0,02) v/e. Eine Analyse dieses Resultates fiihrt in Ver- 
bindung mit Formfaktormessungen zu Aussagen iiber die Zeitumkehr des f-Zerfalls. 
Bei V-A-Wechselwirkung mit C;=C; ist ein Zeitumkehrexperiment ein solches, 
welches die Phase © zwischen den eventuellen komplexen Kopplungskonstanten C 4 
und Cy mibt. O = 0 bedeutet Zeitumkehr-Invarianz. Es ergibt sich: O = (1,6 + 8)° 
in Ubereinstimmung mit RiickstoBexperimenten an polarisierten Neutronen. 


§ 1. Einftthrung 


Der RaE-f-Zerfall (1~->0*) ist einfach verboten. Einfach verbotene 
Ubergiange mit AJ = 2 lassen sich in der Regel durch die sog. é-Approxi- 
mation behandeln. Betrachte dazu ein auf der Kernoberflache entste- 
hendes f-Zerfallselektron, das nach Verlassen des Atoms die Energie W 
besitzt. Am Entstehungsort (Kernradius @) hat es zusatzlich die Cou- 
lomb-Energie* «Z/0=2é>=>W. Die Wellenfunktion y, des Elektrons 
hangt von € ab. Da 1, ist es zweckmabig, y, nach fallenden Potenzen 
von € zu entwickeln. Hédhere Potenzen als &! kommen nicht vor. 

Bei der Berechnung von Ubergangswahrscheinlichkeiten w_ tritt 
yxy, auf. Man sortiert das Resultat wieder nach fallenden Potenzen 
von &, erhalt also Ausdriicke der Form 


We? te Wye (1) 


Die w; hangen auBer von der Elektronenenergie W bilinear von den 
Kernmatrixelementen ab. Da nun £>>1, geniigt es meist, nur den 
£-Term von w zu betrachten (=&-Approximation). In dieser Naherung 
erhalt man fiir 1~->0*-Ubergange Energiespektren mit erlaubter Form 
[Formfaktor C (W) =const] und volle Elektronenpolarisation (P = —v/c). 
Beide Fakten werden experimentell bestatigt. 


* Wir setzen wie iiblich H=c=m,=1. Dann gilt €(RaE)~15 und 1S5WS 
W = 3,28. 
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Das RaE bildet eine Ausnahme. Der Formfaktor erweist sich experi- 
mentell naherungsweise als C(W) =const/W im Gegensatz zur €-Appro- 
ximation!.2. Nach YAMADA® verliert diese Approximation aber ihre | 
Giiltigkeit, wenn die Kernmatrixelemente zufallig solche Werte anneh- | 
men, daB der in ihnen bilineare Ausdruck w, aus (1) anormal klein wird. 
Dann werden die nachsten beiden Glieder von (4) wichtig. Tatsachlich | 
laBt sich der experimentelle Formfaktor in dieser Weise beschreiben?»*#. 

Wenn die é-Approximation nicht zutrifft, wird auch die Elektronen- | 
polarisation P in komplizierter Weise energieabhangig®. Man erwartet 
daher P(RaE)+—v/c. GEIGER et al.® fanden durch Moller-Streuung, 
daB sehr wahrscheinlich | P|<1 fiir v/e~1; BUnRiInG und HEINTZE? 
erhielten bei einem Doppelstreuexperiment mit nicht monoenergetischen 
Elektronen ftir ein mittleres v/c =0,8 den Wert — P =0,83 v/c. In dieser 
Arbeit soll speziell die Energieabhangigkeit untersucht werden. Nach 
Curtis und Lewts® lassen sich daraus Aussagen iiber die 7-Invarianz 
der schwachen Wechselwirkung gewinnen (7 = Zeitumkehr). 


§ 2. MeBverfahren 


Die Messung der longitudinalen Elektronenpolarisation P erfolgte 
durch Mott-Streuung nach Ablenkung in einem elektrostatischen Kugel- 
feld. Die MeBanordnung wurde an anderer Stelle® ausfithrlich beschrie- 
ben. Sie hatte sich vorher bei Polarisationsmessungen bewahrt®:®. Die 
zunachst longitudinal polarisierten Elektronen werden durch das elek- 
trische Ablenkfeld transversal polarisiert. Das Ablenkfeld dient gleich- 
zeitig als Energieselektor. Die abgelenkten Elektronen treffen auf eine 
auBerst diinne Goldfole und werden im Coulomb-Feld der Atomkerne 
gestreut (Mott-Streuung). Gibt man der Spinrichtung der transversal 
polarisierten Elektronen das Azimut m=O, so schreibt sich die Streu- 
wahrscheinlichkeit : 


w,(9, 9) =1(8) [1 + P- S(8) «sin g] 


P = Polarisationsgrad, # = Streuwinkel. 


1 PLASsMAN, E.A., u. L.M. Lancer: Phys. Rev. 96, 593 (1954). 

> Wu, C.S.: The interaction in f-decay. In: Beta und Gamma Ray Spectro- 
scopy, edit. by K. SIEGBAHN, p. 341. 1955. 

3 Yamapa, M.: Progr. Theor. Phys. 10, 245 (1953). 

4 Ler-WhitinG, G.E.: Phys. Rev. 97, 465 (1955). 

° Curtis, R.B., u. R.R. Lewis: Phys. Rev. 107, 543 (1957). 

8 GEIGER, J.S., G.T. Ewan, A.L. Grawam u. D.R. MackenziE: Bull. Amer. 
Phys. Soc., Ser. II 3, 54 (1958), AECL Report PD-298 (1958). 

7 BUBRING, W., u. J. HEINTZE: Z. Physik 153, 237 (1958). 

8 BIENLEIN, H., H.K. GUTHNER, H.v. IsSseNDORFF u. H. WEGENER: Nucl. 
Instrum. (im Druck). 

§ BIENLEIN, H., G. FELSNER, H.K. Giituner, H. v. IsseNDoRFF u. H. WEGE- 
NER: Z. Physik 154, 376 (1959). 
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Man miBt w,(&, ¢) fiir y =90° und gw =270° und bildet das Verhiltnis: 
w.(%; 90°)/@.(8, 270°) = [4 +P-S/[1—P-S}. 


Aus dem Verhaltnis folgt PS(#). Die Asymmetriefunktion S(#) wurde 
von SHERMAN!? berechnet. Sie hangt von der Elektronenenergie W und 
von der Ordnungszahl Z des Streuers ab. Mit PS und S kennt man auch 
den gesuchten Polarisationsgrad P. 


Die PS-Messung ist mit einer Reihe von Fehlern behaftet, die an 
anderer Stelle® klassifiziert wurden. Zur Bestimmung der apparativen 
Asymmetrie dienten Vergleichsmessungen mit Al-Folien. Durch Justie- 
rung der Praparatlage bis zur symmetrischen Elektronenverteilung am 
Ort der Streufolie wurden der relativistische* Fehler Bb) und der 
S-Fehler (Korrektionen an S wegen endlicher Raumwinkel) Bc), 
durch Drehen des Nachweisteils um 180° der Schichtdickenfehler Ba) 
ausgeschaltet. Die Korrektionen wegen wandgestreuter Elektronen A 0), 
Ad), wegen unvollstandiger Spinumlenkung 4 e) und wegen endlicher 
Raumwinkel A/) wurden wie in § angebracht, die Stérung Ac) wegen 
Zweifach- und Kleinwinkelstreuung in der Streufolie nach" beriick- 
sichtigt. Die theoretischen Ausdrticke™ fiir Zweifachstreuung und Klein- 
winkelstreuung konnten kiirzlich experimentell bestatigt werden’. 
Eine Abschatzung tiber die Depolarisation in der Quelle erfolgt weiter 
unten. 


Die zur Bestimmung von P aus P'S notige Funktion S(#) wurde von 
SHERMAN? fiir den Fall eines unabgeschirmten Coulomb-Feldes berech- 
net. Die Abschirmung durch die Elektronenhiille verandert den S-Wert 
etwas: S(#) = Sgn (PF) + AS, (0). Fiir Elektronenenergien E >200keV 
ist AS ~O. Fir E =121 keV und #=120° berechnen Mour und Tas- 
sIE!8; AS/S =—0,13. Weitere theoretische 4S/S-Werte fehlen bisher. 
Wir haben daher S(# = 120°) fiir-E = 209 keV bzw. 155 keV bzw. 
120 keV gemessen und mit Sg, verglichen’. Unsere Resultate 
Reis = epee) shee =(0),00 se 0,02 bzw. — 0,05 Se 0,02 bzw. — 0,15 Sie 0,02 
stimmen mit der Erwartung iiberein. Der Wert —0,15 fiir 120 keV 
wurde kiirzlich durch Doppelstreuexperimente von NELSON und Pipp™ 
bestatigt. 


* Der Streuquerschnitt hangt von E und @ ab, und zwar relativistisch verschie- 
den fiir Au und Al. 

10 SHERMAN, N.: Phys. Rev. 103, 1601 (1956). 

11 WEGENER, H.: Z. Physik 151, 252 (1958). 

12 KETELLE, B.H., A.R. Brosi, A. GaLtonsky u. H.B. WILLIARD: Privat- 
mitteilungen. 

18 Mour, C., u. L. Tassie: Proc. Phys. Soc. Lond. A 67, 711 (1954). 

14 NEtson, D.F., u. R.W. Pipp: Im Druck. 
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§ 3. Quelle 


Die RaE-Quellen wurden aus einer basischen 80 mC-RaD-Losung | | 
gewonnen. Man bringt dazu etwa 2 mg Fe als FeCl, in die Lésung. Das |} 


Eisen fallt als Hydroxyd aus und bindet adsorptiv das in der Lésung | 
enthaltene RaE. Nach Abfiltrieren lost man den Niederschlag in HCl | 
und fiigt soviel NH,OH hinzu, daB das Eisen gerade noch nicht ausfallt | 
(py =2 bis 3). Taucht man in diese Lésung Aluminium und erwarmt | 
auf 80° C, so schlagt sich das RaE durch Eigenelektrolyse auf dem Alu- | 
minium nieder. Wir verdanken dieses Rezept Herrn Dr. SpANG und 
Herrn Martin (Forschungslabor der SSW-Werke Erlangen), die auch 
das erste Praparat fiir uns herstellten. Ihnen sei an dieser Stelle aus- 
driicklich gedankt. 


Ais Pradparattrager diente eine 1 mg/cm?-Hostaphanfolie, auf die 
ein 0,2 mg/cm?-Aluminiumtaler aufgedampft war. Die Hostaphanfolie 
erwies sich beim Eintauchen in die 80°-Lésung als hitzebestandig. Nach 
einer Eintauchzeit von 30 bis 60 min begann sich der Al-Taler am Rand 
abzuldsen. In diesem Moment wurde die Folie aus der Lésung heraus- 
genommen. Aktivitatsausbeute 15 bis 30% der Gesamtaktivitat. 


Bei den Polarisationsmessungen zeigte sich, daB das RaE langsam 
verdampft und mit Vorliebe auf den Goldfolien kondensiert. Um diese 
radioaktive Verseuchung zu unterdriicken, wurde das Praparat mit 
einer etwa 0,1 mg/cm?-Astralonfolie iiberzogen. Auch die Streufolie 
erhielt solche Uberziige, da das RaE auf Astralon weit schlechter kon- 
densiert als auf dem Au. Trotz dieser MaBnahmen lieB sich eine all- 
mahliche Apparaturverseuchung nicht ganz vermeiden. Es war daher 
notig, durch Kontrollmessungen mit abgeschaltetem Elektronenstrahl 
laufend den Verseuchungsgrad der Streufolien zu kontrollieren, und als 
zusatzlichen Nulleffekt von der Zahlrate bei eingeschaltetem Elektronen- 
strahl zu subtrahieren. Die Streufolien wurden durch unverseuchte 


ersetzt, wenn die Intensitat der Verseuchungselektronen und die Streu- 
intensitat gleich groB waren. 


Die Elektronen erleiden in der Quelle eine geringe Depolarisation, 
die von den Schichtdicken der Tragerfolien und der Dicke des eigent- 
lichen Praparates abhangt. Die Depolarisation geht auf 2/2-Streuung 
in Praparat- und Tragerfolie und auf Kleinwinkelstreuung im Praparat 
zuriick. Sie nimmt mit fallender Elektronenenergie rasch zu und lat 
sich nach ® berechnen. Die zur Berechnung nétige f-Funktion ist in ® fiir 
belebige Z-Werte angegeben. 

Die Schichtdicke des RaE-Praparates ware verschwindend klein, 
wenn die Quelle aus reinem RaE bestehen wiirde. Tatsachlich wird bei 
der Herstellung wahrend der Fe-Fallung aus der RaD-Lésung neben 
dem RaE etwas RaD-Blei mitgerissen und bei der Selbstelektrolyse mit 
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dem RaE niedergeschlagen. Die RaD-Elektronen sind fiir unsere Mes- 
sungen ohne Belang, da sie wegen ihrer geringen Energie nicht in den 
Zahler eindringen kénnen. Durch Abklingmessungen bestimmten wir 
den Bruchteil an RaD-Aktivitaét einer Quelle (z.B. 16%) und daraus 
mit Hilfe der spezifischen Aktivitat die Bleischichtdicke (z. B. 0,3mg/cm?). 
Die nach § berechnete Depolarisation betrug bei der kleinsten Energie 
8%, bei den héheren Energien stets weniger als 5%. 


§ 4. Messungen 


Zur Messung dienten bisher zwei verschiedene RaE-Praparate von 
30 bzw. 10 mC Aktivitat und 0,3 bzw. 0,1 mg/cm? Schichtdicke. Die 
Messung erfolgte bei vier verschiedenen Elektronenenergien zwischen 


Tabelle 1 


Gruppe | Erlangen 


ws | ‘= = Tale 
Energie ee | | 
(keV) 120 | 


| 0,78 On77) | 
| £004 | 40,03 | 40,04 | +0,08 


120 und 290 keV. Fiir niedere Energien werden die Stérungen in der 
Quelle zu groB, fiir gréBere Energien treten technische Schwierigkeiten 
(Spannungsdurchbriiche und starke Ré6ntgenstrahlung durch Feld- 
emission) am Ablenkfeld auf. Erweiterung des Energiebereiches in 
beiden Richtungen ist geplant. 

Unsere MeBergebnisse sind im linken Teil der Tabelle 1 zusammen- 
gefaBt. Vorlaufige Resultate dieser Messungen wurden von uns in Phys. 
Rev. Letters!® mitgeteilt. Etwa gleichzeitig wurden Ergebnisse der Mos- 
kauer Mott-Streugruppe!® bekannt. Ihre Resultate im rechten Teil 
der Tabelle 1 stimmen mit unseren tiberein. Die Werte fiir Pc/v hangen 
danach im untersuchten Energiebereich im Rahmen der Fehler nicht 
von der Elektronenenergie ab. Der Mittelwert — Pc/v =0,75 +0,02 
liegt etwa 10% unter dem von BUHRING und HEINTZE’ angegebenen 
Wert 0,83 +0,02. Die Diskrepanz mag zum Teil darauf zuriickzufiihren 
sein, daB die von ihnen beniitzten Vergleichsstrahler keine volle Pola- 
risation besitzen (vgl. FuBnote ** S. 239 von %). 


§ 5. Zeitumkehr 
Seit der Lee-Yang-Wu-Entdeckung, daB die Gesetze des f-Zerfalls 
nicht invariant gegen Raumspiegelung P sind, interessiert ihre Invarianz 
15 WEGENER, H., H. BIENLEIN u. H.v. ISSENDORFF: Phys. Rev. Letters 1, 


460 (1958). 
16 ArIKHANOV, A., G. ELISEJEV u. B. Lyupimov: J. Exp. Theor. Fis. 35, 1061 


(1958). 
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gegen Zeitumkehr T und Ladungskonjugation C. Nach dem PCT- 
Theorem??.48 gilt Invarianz gegen PCT. Da die P-Invarianz nicht zu- 
trifft, muB auch die C- oder (und) 7-Invarianz verletzt sein. 

Der f-Zerfall ist T-invariant, wenn seine Kopplungskonstanten C; 
und C; mit i=S,V,T, A, P reell sind. Da ein gemeinsamer Phasen- 
faktor der C; physikalisch belanglos ist, interessieren nur die durch 
C,|C;= +|C,/C,| e'% definierten relativen Phasen @;,*. Die Experi- 
mente sprechen heute fiir?! V-A-Wechselwirkung mit® C=C iin 
Zeitumkehrexperiment verlangt also die Bestimmung der Phase O4y = 9. 
Findet man 0 =0, so gilt T-Invarianz. 


Zur O-Messung sind von verschiedenen Autoren ®* 2-74 verschiedene 
Verfahren vorgeschlagen worden. Zwei davon haben bisher zu bemer- 
kenswerten Resultaten gefiihrt: RiickstoBexperimente mit polarisierten 
Neutronen und Untersuchungen des RaE-f-Zerfalls**. Aus RiickstoB- 
experimenten fanden TELEGDI et al.?> bzw. ROBSON et al.?® kiirzlich: 
@O=(5+9)° bzw. 9=(10+25)°. Beim RaE-Zerfall gibt es zwei Még- 
lichkeiten: Analyse des Formfaktors C (W) des 6-Spektrums oder Unter- 
suchung der longitudinalen Elektronenpolarisation P(W). Der Form- 
faktor wird wie folgt definiert : Sei N,(W) das B-Spektrum eines erlaubten 
B-Strahlers mit der OrdnungszahlZ und der Grenzenergie W. Das 
f-Spektrum eines beliebigen Strahlers mit gleichem Z und W, folgt daraus 
gemaB: N(W) =C(W)-N,(W). Beim RaE-Zerfall erscheint 9 als cosO 
im Formfaktor C(W) und als sin@ in der Polarisation P(W). Da O 
klein ist, ist eine P-Messung giinstiger. Allerdings laBt sich bisher C (W) 
wesentlich genauer messen als P(W), so daB beide Méglichkeiten etwa 
gleichwertig sind. Fujita et al.?? folgern aus einer C(W)-Analyse: 


* Man wahlt das Vorzeichen von | C;/C;| so, daB © naher bei 0° als bei 180° liegt. 

** Dariiber hinaus untersuchten AMBLER et al.?‘ 6-y-Korrelationen von polari- 
siertem Mangan 52. Sie konnten zeigen, daB © zwischen — 50° und + 70° liegt. 

” PauLi, W.: Niels Bohr and the Development of Physics, p. 30. London 1955. 

18 Lupers, G.: Kgl. danske Vidensk. Selsk. mat.-fys. Medd. 28 (1954). 

19 GOLDHABER, M.V., L. GRopzins u. A. W. SuNyar: Phys. Rev. 109, 1015 (1958). 

20 LAUTERJUNG, K.H., B. SCHIMMER u. H. MatER-LEIBNITz: Z. Physik 150, 
675 (1958). 

21 HERRMANNSFELDT, W.B., R.L. Burman, P. STAHELIN, JiS) ALLEN sus 
TH BRAID. Bhysy kev. betters) 1 o1m(1958): 

22 Morita, M., u. R.S. Morita: Phys. Rev. 107, 1316 (1957). 

23 Korant, T., u. M. Ross: Progr. Theor. Phys. 20, 643 (1958). 

24 Jackson, J.D., S.B. TREIman u. H.W. WyLp: Phys. Rev. 106, 517 (1957). 

*5 Burcy, M.T., V.E. Kroun, T.B. Novey, G.R. Rinco u. V.L. TELEGDI: 
Phys. Rev. Letters 1, 324 (1958). 

26 Clark, M.A., J.M. Rosson u. R. NaTHANS: Phys. Rev. Letters 1, 100 (1958). 

27 Fujita, J.. M. Yamapa, Z. MatumoTo u. S. NaKAMIRA: Conference on Weak 
Interaction, Gatlinburg-Tenn-Beitrag E. 2. 

28 AMBLER, E., R.W. Haywarps, D.D. Hoppes u. R.P. Hupson: Phys. Rev. 
110, 787 (1958). 
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O =(0+15)°. Wir zeigen im folgenden, daB die P-Messung der Tabelle 1 
zu O =(1,6-8)° fiihren. Samtliche Messungen legen also O =O, d.h. 
T-Invarianz nahe. 


§ 6. Der RaE-Zerfall 


Hier sollen Ausdriicke fiir C(W) und P(W) angegeben und mit MeB- 
resultaten verglichen werden. Einfach verbotene Ubergange wurden 
verschiedentlich_ theoretisch behandelt 3-5 28, 29-31, Fiir den RaE- 
(1- +0°*)-Typ sind drei (reduzierte) Matrixelemente <||7«||>, <||r|]) und 
<|\|to X v||> bedeutend. Die ersten beiden kommen mit Cy als Faktor 
vor. Sie sind vom Fermi-Typ. Das letzte Element vermittelt Gammow- 
Teller-Ubergange und enthalt C4 als Faktor. <||7%||> ergibt die Nukleo- 
nengeschwindigkeit im Kern ~1/4 und unterscheidet sich damit von 
den beiden folgenden Elementen um einen Faktor der Gré8enordnung 
£’—=1/40 mit 90 = Kernradius. Der Parameter &’>>1 ist etwa eben so 
groB wie &. Es ist itblich, statt der reduzierten Matrixelemente durch: 


nx =— Cy <{IrIl> 
Eny =—Cy<\lta|l> 
nu=+C,4<\lte xtll> 


drei Kernparameter x, y, wv von gleicher GréBenordnung einzufiihren. 
Der gemeinsame Faktor 7 wird so gewahlt, daB x =1 wird. Die starke 
Wechselwirkung werde als 7-invariant vorausgesetzt. Dann sind die 
reduzierten Matrixelemente reell. Da Cy reell gewahlt werden kann, ist 
mit x =1 auch yreell. « enthalt C, und daher die gleiche Phase wie C,, 
also @. Wir setzen daher u>u-e'® mit wu = reell. 


Fir die folgende Diskussion beniitzen wir die Bezeichnungsweise von 
Koranr und Ross?*. Sie beriicksichtigen bei ihrer Behandlung des 
1-->0*-Uberganges den EinfluB von endlicher Kernausdehnung und 
Beimischungen dreifach verbotener Ubergange. Dadurch erhéht sich 
die Zahl der dem Experiment anzupassenden Kernparameter von drei 
(x, y, wv) auf acht. Damit ist aber eine sinnvolle Diskussion praktisch 
unmoglich. 


Die zusatzlichen Parameter unterscheiden sich jedoch von x, y, 
nur wenig oder sind sehr klein. Wir vernachlassigen diese Korrekturen, 
wenn wir bei Korani und Ross” alle mit 6 behafteten oder oben indi- 
zierten Kernparameter streichen und %9(%) =1, Vo(#) =¥, Mo (%) =u un- 
abhangig von x setzen. Wir streichen dariiber hinaus («Z)? gegen 1 


29 MarumorTo, Z., u. M. YAMADA: Progr. Theor. Phys. 19, 285 (1958). 
30 Rosg, M.E., u. C.L. Perry: Phys. Rev. 90, 479 (1953). 
31 Morita, M., u. R.S. Morita: Phys. Rev. 109, 2048 (1958). 
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und setzen deshalb die in’ definierten GréBen Ty =y; =/, =1. Solche | 
Vernachlassigungen erscheinen zunachst zu grob; Matumoro und} 
Yamapa2® konnten jedoch kiirzlich zeigen, daB man trotzdem einen, 
richtigen Ausdruck fiir den Formfaktor C(W) erhalt, wenn man statt | 
der in € und £’ enthaltenen Kernradien o dort naher definierte effektive 
Kernradien o,(t) und @,(¢ Xt) einfiihrt, die sich yom echten @ um | 


z.B. 20% unterscheiden. 


Fiir V-A-Wechselwirkung mit C;=C; ergibt sich damit 


C(W) = Y? + £4? (4 — cos*@) + 
(W, — W)[Y(u-cosO — 1) — &u?(1— cos?) ] — 


2 
ais 
— +(w- w) [Y (w-cosO + 1) —&u?(1— cos?@)] + 


pa oa Wy) 2 (WF) —W) ut) 


3 2 

mit 
as ORONO ely: marr fh 
Y =¢'y—€(oi (6 Xv)/oit)+4-cosO); F= 20,(6 Xt)" 


Y enthalt &’~&~15 als Faktor. Deswegen sind die beiden ersten jj 


Glieder in (2) im allgemeinen von der GréBenordnung &. Sie sind dann 
wesentlich gréBer als alle iibrigen. Da sie energieunabhangig sind, er- 
wartet man C(W) =const. Das RaE bildet eine Ausnahme. Hier be- 
obachtet man C(W)~const/W. Das ist mit (2) nur dann vereinbar, 
wenn die &%-Terme mit den folgenden energieabhangigen Gliedern ver- 
gleichbar sind. Damit z. B. der €?u? (4 — cos?@)-Term nicht alle folgenden 
iiberwiegt, muB w?(4—cos?@) klein sein. Da sich zeigen laBt, daB u? 
mindestens von der GréBenordnung 1/2 ist [sonst laBt sich C(W)~const/W 
nicht erreichen], muB auch 1—cos?@ klein sein, d-h. 01. Fujita 
et al.2? zeigten durch eine C(W)-Analyse dieser Art, daB |O|<7°. Eine 


Mitberiicksichtigung aller in (2) vernachlassigten GréBen erhdht die | 


obere Grenze fiir |O| allerdings auf 15°. Fiir @ =0 finden sie, daB alle Y 
und w mit 

Y= 2,544 + 0,81 u>0,7 

Y = 15,314 — 8,95 UO 


mit den C(W)-Messungen vereinbar sind*?. Falls @=-0 aber klein ist, 


andert sich der erlaubte Y-u-Bereich nur unwesentlich, da in (2) nur | 


cos@ eingeht. 


82 Fujita, J., M. Yamapa, Z. Marumoto u. S. Nakamrira: Progr. Theor. Phys. | 


20, 287 (1958). 
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§ 7. Diskussion der Polarisationsmessungen 


Fir die longitudinale Polarisation P erhalt man in gleicher Weise 
wie (2) bei V-A-Wechselwirkung: 


P=——[1—A(1+B-sin@ -c/v)] 


Cc 


ieee 2 (ore: cos @) Y —Exv2 Sin Os (We YW) (e — 1))3 

: 3 W+C(W) iz (4) 
eat, eA (6 X v)/o,(t) + u- cos @)] 

B= (a2) (1 + u-cos@) Y — €u? sin?O + (Wy — W) (vu? — 1)/3 


im oder Regel ist Ad< 1, also P'==— vic, da C(W) im Nenner von der 
Ordnung & ist. Das RaE bildet wieder eine Ausnahme wegen seines 
ungewohnlich kleinen C(W). Dadurch wird A mit 1 vergleichbar und 
der B-sin O-Term 1aBt sich priifen. 

Zur Berechnung von P setzen wir in (4) fiir Y den ,,positiven u>0,7“ 
oder ,,negativen u< — 6“ Zweig aus (3) ein. Der negative Zweig fiihrt 
auf P~—0,96 v/c, scheidet also aus, da dieser Wert mit Tabelle 1 un- 
vereinbar ist. 

Im untersuchten Energiebereich zwischen 120 und 390 keV hangen 
A und B nur schwach von der Energie ab. Da sich die Messungen (Ta- 
belle 1) um den Wert c/v=1,5 gruppieren, entwickeln wir A und B 
an dieser Stelle nach A(c/v) =(c/v) —1,5. In Tabelle 2 sind A, B, A’= 
dA/d(c/v) und Bb’=dB/d(c/v) angegeben. Zur Berechnung wurde wie 
folgt verfahren: 1. Da aus allen Messungen (auch aus dieser) 0<1 
folgt, darf man sin@ =O und cosO =1 setzen. 2. Y wird gemaB (3) 
durch uw ausgedriickt (positiver Zweig). 3. Der Zahler von B lautet dann 
ausgeschrieben : 


(aZ) [w{0,84 + (aZ)/20,(v)} + u?{2,54 + (aZ)/20,(¢ Xv)}]. 


Die effektiven Kernradien g, sind nicht genau bekannt. Sie sind von der 
GréBenordnung des Kernradius 9 =1,2-A*-107%cm. Matumorto und 
YAMADA®8 schatzen ab, daB | 0/0, —0,90|<0,02/w, wobei w die Wahr- 
scheinlichkeit bedeutet, daB ihre Abschatzung falsch ist (w = ,,ratio 
of risk‘‘). Der wahrscheinlichste Wert fiir 9; ist damit 1,119. Die Wahr- 
scheinlichkeit, daB 0,/o0 zwischen 1,04 und 1,19 liegt, ist 2/3. Fujita 
et al. 32 konnten speziell fiir den Fall des RaE zeigen, daB 0,70<0,<1,70. 
Daher haben wir in Tabelle 2 die wahrscheinlichsten und die maximal 
oder minimal méglichen B-Werte mitgeteilt. In B’/B geht die Unkennt- 
nis von @, nicht ein. 

Entwickelt man nun A und B in der ersten Gl. (4) an der Stelle 
c/v =1,5, so erhalt man 
— Pefy =1—A(1+4,5- BO)|14 a eof 4A (el®) ' 

Z. Physik. Bd. 154 ; 38 


(5) 
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Dieser Ausdruck laBt sich direkt mit den MeBresultaten vergleichen. In 
Fig. 4 sind die Werte der Tabelle 1 iiber c/v aufgetragen. Beschreibt man die | 
MeBpunkte durch -- Pc/v =a +6-A(c/v), so folgt nach den Regeln der Aus- J 


Tabelle 2 
| | | 
eo San Oe |e ae 2On Mel oe) 
xs et is ee 
| | | 
AS fa ots 4, ee le O29 | O20 O25e) 0,17 
| | | 
=e | - | | 
jae 5 oo | Le) | 4,4 4,5 | 5,0 
Bwahrsch . | 2,9 3,0 3,1 3,4 
main 7, Weal) 2d pare Deg | 2,4 
= — | | ee = 
ALA) PETE SNS 10,8% | 17,6% 
BIB... | 40% 4 cog, = 528ee | eae. 


gleichsrechnung: a =0,75 +0,02 und 6 =0,02 +0,10 und daraus durch 
Vergleich mit (5)% A(4 ait 1,5 : BO) —_ 0,25 +0502), (6) 
A'/A+(1+1,5-B/B)- BOs +1,5-BO) =—0,08+0,40. (7) 


«i 


ia T i! 
————EEEE 
E { af 
Pop | 
95} }= Arlargen 
r $= Moskau 
it (ae ee ee ees 
42 13 the 1$ 16 47 8 
a fv 
Fig. 1. Die Werte —Pc/v aus Tabelle 1 aufgetragen tiber c/v. Die ausgezogene Gerade — Pe/v =0,75 + 


0,02 (c/v — 1,5) ist die beste Gerade nach den Regeln der Ausgleichsrechnung 


Man hat damit zwei Moglichkeiten, um aus Polarisationsmessungen das 
Produkt BO zu bestimmen: 

Weg I aus (6): Der MeBwert 0,25 folgt aus dem Mittelwert des Pola- 
risationsgrades. Man bendtigt A aus Tabelle 2. 

Weg II aus (7): Diese Bezichung folgt aus der Energieabhingighkeit 
der Polarisation. Man benétigt A’/A und B’/B aus Tabelle 2. 

Weg I: Man entnimmt A der Tabelle 2 und berechnet BO 
nach (6). LaBt man w alle erlaubten Werte durchlaufen, so gilt: 
—0,19<0-B<+0,38. Da der wahrscheinlichste B-Wert ~}3 ist 
ergibt sich daraus O = (1,8 +5,4)°. Zu einem vergleichbaren Resultat 
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(|O|<4,5°) gelangte auch die Moskau-Gruppe!* durch analoge Diskussion 
ihrer MeBpunkte aus Tabelle 1. Einzelheiten wurden bisher nicht be- 
kannt. 

Weg I kann jedoch systematische Fehler enthalten. Zur Auswertung 
benotigt man den genauen Wert A(z). Der A-Nenner enthalt den Form- 
faktor C(W), in dem sich die groBen Terme mehr oder weniger wegheben. 
Eine Mitberiicksichtigung aller in §6 vor (2) aufgezahlten kleinen Effekte 
kann den Wert von C(W) und damit von A leicht um z.B. 50% ver- 
andern. So finden BINcER et al.*8 bei konstantem w fiir A- Werte zwischen 
0,35 und 0,50 je nach Wahl der hier unterdriickten, die kleinen Effekte 
erfassenden Zusatzparameter. 

Weg II ist dagegen von solchen Fehlern frei. (7) enthalt zwar A’/A 
und 5’/b, doch sind die genauen Werte wegen der Kleinheit dieser 
GréBen belanglos. Aus (7) und Tabelle 2 folgt BO und daraus mit Hilfe 


Tabelle 3 
| | | 
Ue ee | 0,7 | 1 ?, oo 
| || aoe | 
BO) 5 | 0,40+0,38 | 0,06+0,36 0,00 + 0,34 — 0;06)=2'0;30 
Oat Rete gi 2 Ome 765)" (1,1 + 6,8)° (0,0 + 6,3)° (Sales 0)) 


des wahrscheinlichsten 5-Wertes die Phase @. Die Resultate hangen 
etwas von u ab. Sie sind in Tabelle 3 mitgeteilt. 

Man liest daraus ab: 0 =(1,6 +8)° fiir alle w. 

Zum AbschluB8 folgende Bemerkung: Zur Berechnung von 9 aus BO 
benotigt man B. Bei der 5-Berechnung nach (4) wurden Finite-Size- 
Effekte durch Einfiihrung effektiver Kernradien in die («Z)?=0- 
Naherung beriicksichtigt. Das fithrt nach*®? fiir C(W) zu brauchbaren 
Resultaten, kénnte aber bei der B-Berechnung eine zu grobe Naherung 
sein. Es ist nun nicht schwer, 6 unter Beachtung von Finite-Size-Effek- 
ten nach KoTANni und Ross”? in guter Naherung abzuschatzen. Man 
setzt dazu fiir [,, vy, und A, die exakten Werte ein. gy(x) — (g steht fiir 
x, Vy, u) — ersetzt man, wie dort naher begriindet, durch g fiir alle x<0 
und durch 0,8 - g fiir x= +1. Die kleinen GréBen gf (x) und gg (x) sind 
naherungsweise 0,3 -g. Effektive Kernradien @, gibt es in 8 nicht. Es 
ist also €=aZ/20. Man erhalt dann fiir B Werte, die um rund 30% 
groBer sind als Byarccn auS Tabelle 2, aber noch im Bereich zwischen Byax 
und B,,in liegen. Dadurch werden alle O-Fehler um 30% geringer als 
oben angegeben. 

Ich danke Herrn Professor Dr. R. FLEISCHMANN fiir sein stets forderndes 


Interesse, den Herren H. BIeENLEIN und H. v. IsseNporRrFF fiir ihre Unterstiitzung 
bei der Durchfiihrung und Auswertung der Polarisationsmessungen. 
33 BincER, A., E. CourcH u. J. WENESER: Phys. Rev. Letters 1, 95 (1958). 


BS 


Zeitschrift fiir Physik, 154, 564—568 (1959) 


Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Universitat Heidelberg 


y;-Invarianz und Paritatserhaltung 
bei starken Wechselwirkungen 
Von 
G. KRAMER, H. ROLLNIK*® und B. STECH 


(Eingegangen am 3. Marz 1959) 


It is shown in this paper, that it is possible to construct parity conserving baryon- 
pion interactions which are y -invariant in exactly the same manner as electro- 
magnetic and weak interactions. 


In vorangegangenen Ver6ffentlichungen!»? wurde auf die Méglichkeit 
hingewiesen gegeniiber Raumspiegelungen invariante Kopplungen zwi- 
schen Baryonen und z-Mesonen zu konstruieren, die iiberdies ebenso 
wie die schwachen und elektromagnetischen Wechselwirkungen explizit 
ys-invariant sind. Dabei verstanden wir unter y;-Invarianz, die In- 
varianz des Wechselwirkungsoperators unter der Substitution ye >y5 px 
fiir irgendein in der Kopplung auftretendes Spinteilchen kK. Hierbei 
sind z.B. Neutron und Proton als verschiedene Teilchen anzusehen. 
Gerade diese Art der y;-Invarianz scheint bei den schwachen Wechsel- 
wirkungen vorzuliegen?®-4,5a, Die in}»? angegebene Beweisfiihrung fiir 
die Spiegelungsinvarianz von gewissen y;-invarianten z-Meson-Baryon- 
Kopplungen ist nicht korrekt**. In der vorliegenden Arbeit soll daher 
ein strenger Beweis gefiihrt und die genauen Bedingungen dargelegt 
werden, unter denen eine explizit y;-invariante 7-Meson-Baryon Wechsel- 
wirkung gleichzeitig paritatsinvariant ist. 

Der Einfachheit halber betrachten wir zunachst nur die z-Meson- 
Nukleon-Wechselwirkung. Der y;-invariante Wechselwirkungsanteil der 
Lagrange-Dichte ist von der Form 

Ly =F Pint +75) Tp ge ®. (1) 


* Beurlaubt von der Freien Universitat Berlin. 

** Fir einen diesbeziiglichen Hinweis danken wir Herrn Dr. SymanziK und 
Dr. W. THEIS. 
STECH, B.; Phys. Rev. Lett. 2, 63 (1959). 
STEcH, B., u. G. Kramer: Z. Physik 154, 128 (1959). 
StEcH, B., u. J.H.D. JENsEN: Z. Physik 141, 175, 403 (1955). 
Feynman, R.P., and M. Gert-Manw: Phys. Rev. 109, 193 (1958). 
SUDARSHAN, E.C.G., and R.E. Marsuak: Phys. Rev. 109, 1860 (1958) 

°a Eine schwachere y,-Invarianz postulieren: TiomNno, J.: Nuovo Cim. 1, 226 
(1955) und T. TaKaBayasi u. V.V. Raman: C. R. Acad. Sci., Paris 247, 2307 
(1958). 


OL et) po 


ys-Invarianz und Paritatserhaltung bei starken Wechselwirkungen 565 


In dieser Gleichung soll T eine Isospinvektormatrix bezeichnen, die im 
allgemeinen noch vom z-Mesonenfeld abhangt. Wir suchen diese Iso- 


spinmatrix T nun so zu bestimmen, da die Kopplung (1) spiegelungs- 
invariant ist. Da die Spiegelungsinvarianz an einer y;-invarianten 
Form der Kopplung wie sie in (1) vorliegt nicht leicht zu erkennen ist, 
sollen Transformationen der Feldoperatoren durchgefithrt werden. Ge- 


lingt es T so zu bestimmen, daB eine Transformation der Feldoperatoren 
angegeben werden kann, die einerseits zu einer offenkundig paritatsinvar- 
ianten Kopplung fiihrt und andererseits die physikalischen Konsequenzen 
der Theorie (S-Matrix) unverdndert laBt, so ist unser Ziel erreicht. 

Ein einfaches Beispiel ist die Kopplung neutraler Mesonen, wobei 
T natiirlich nur eine Komponente hat. In diesem Fall ist (1) schon mit 
T =1 paritatsinvariant. Hier fiihrt namlich die einfache Substitution 
(direkt in der Lagrange-Funktion oder in den Feldgleichungen) : 


i, 
- B(x 
ke me 


y'(x), B(x) = Ox) (2) 
auf Feldgleichungen in den y’(x) und @’(x) mit reiner axialer Kopp- 
lung® ¢ ist eine Renormierungskonstante (vgl. Anhang). Die Méglich- 
keit den Vektorstrom py,y aus den Feldgleichungen zu eliminieren 
folgt aus dem Verschwinden der Divergenz dieses Stromes. Wahrend 
in der y,-invarianten Form der Lagrange-Dichte und der Bewegungs- 
gleichungen der Paritatsoperator eine komplizierte Form hat, kann 
fiir die gestrichenen Feldoperatoren die iibliche Form des Paritats- 
operators benutzt werden und die Spiegelungsinvarianz ist unmittelbar 
ersichtlich. Die physikalische Aquivalenz der transformierten und un- 
transformierten Feldgleichungen folgt aus der Tatsache, daB die ein- 
und auslaufenden asymptotischen Felder von p’(x), ®’(«) mit den ent- 
sprechenden Feldern von w(x), ®@(«) tibereinstimmen und daher zu der 
gleichen S-Matrix fiihren. Der Beweis dieser Aussage ist — auch fiir 
den nun folgenden allgemeineren Fall — im Anhang durchgefiihrt. 

In der symmetrischen Mesonentheorie ist die Situation wegen des 
Auftretens der nicht miteinander vertauschbaren Isospinmatrizen kom- 
plizierter. In diesem Falle benutzen wir an Stelle von (2) eine Substitution * 


> — 
p(s) =c-Uy'(x), P(x) = (2). (3) 

* In einer etwas anderen Formulierung ist die Transformation (3) schon mehr 
fach beim Beweis von Aquivalenztheoremen der Mesonentheorie verwendet wor- 
den?1°, 

6 Vel. z.B. UmEzawa, H., Quantum Field Theory, Chap. XI, § 3. Amsterdam: 
North-Holland Publ. Company 1956. 

? Dyson, F. J.: Phys. Rev. 73, 929 (1948). 

8 Foitpy, L.L.: Phys. Rev. 84, 168 (1951). 

9 WENTZEL, G.: Phys. Rev. 86, 802 (1952) (L.). 

10 BERGER, J.M., L.L. Forpy and R.K. Ossorn: Phys. Rev. 87, 1061 (1952). 
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Dabei soll U eine gegeniitber Drehungen im Isoraum invariante Matrix 


der Form U slash (4) | i 


darstellen, wobei w eine zunachst beliebige Funktion von D ist und t 
die tiblichen Isospinmatrizen bezeichnet. Damit allerdings die ein- und J} 
auslaufenden Felder fiir y’(x), ®’(«) und w(x), ®(x) tibereinstimmen, | 
soll U eine Potenzreihenentwicklung in //m erlauben. 

Fiihrt man die Substitution (3) 1m Lagrange-Operator oder in den 
Feldgleichungen durch, so ergibt sich als neue Kopplung: 

Liy = lel? Pay, {i 0+ Fu Po ty) ae @". 5) 
Das erste Glied dieses Ausdrucks ergibt sich aus dem wechselwirkungs- 
freien Anteil der Lagrange-Funktion. 

Gl. (5) ist sicher eine spiegelinvariante Kopplung, wenn der von y, 
freie Anteil gerade und der mit y; multiplizierte Anteil ungerade Po- 


tenzen des Feldes D'(x x) enthalt. (Diese Forderung impliziert, daB das 
Mesonenfeld @ B’ (x ) ein pseudoskalares Feld ist.) Wahlen wir in Gl. (1) 
De ee 6 
2 arerenrs, <l eral 7), (6) 
so sind die gestellten Forderungen erfiillt, wenn fiir die Transformation 

(3), (4) die Funktion 
w(@) = as (7) 

il Se Va +( (f/m)? 


benutzt wird. w (2) erfiillt die im Zusammenhang mit der Asymptoten- 
bedingung an die Transformation U gestellte Bedingung der Méglich- 
keit einer Entwicklung nach Potenzen von f/m. 


Gl. (1) mit (6) kann in folgender Weise geschrieben werden: 


by Lash (gh of lout eg alae 

W t Lb ( ax, ie 1+ (f/m)? =: ) ( ) 

In dieser Gleichung bezeichnet i, den aus (1) mit (6) folgenden totalen 

re ee der einer Kontinuitatsgleichung geniigt, wahrend 
4 den Axialvektorstrom: 


In = PUY Pst Y (9) 
darstellt. Diese Art der Darstellung fiir Ly entspricht der in} 2 an- 
gestrebten Form. Die in ? angegebene Gl. (4) unterscheidet sich von 


Gl. (8) durch den letzten Term, der jedoch fiir die Spiegelungsinvarianz 
notwendig ist. 
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In den transformierten Feldoperatoren geschrieben lautet die Kopp- 
lung auf Grund von L(y) =L’(y’) 


| 


i sd f 1-—,. : Se ir ete 2 ice Dee Los 
w=le| {7 Gb FURNES é oe Fonte esse le 
Lar (f/m)? 1 a iv Sy a 3 a f (10) 
a(tita a: I wee I}. 


wobei aE SS eet 

C— 1 + (f/m)? QD. 

In Gl. (10) ist die Spiegelungsinvarianz offensichtlich, wahrend die 
ys-Invarianz fiir jedes Teilchen im Gegensatz zu (1) nicht mehr explizit 

| in Erscheinung tritt. 

Die Form der Gl. (10) fiir Ly ist natiirlich nur ein Beispiel und ist 
durch den speziell gewahlten Ansatz Gl. (6) fiir T bestimmt. Dieses T 
scheint jedoch das einfachste zu sein, das die Kopplung (1) gleichzeitig 
| ys-Invariant und spiegelinvariant macht. 

Das Ankoppeln des elektromagnetischen Feldes bringt keine neue 
_ Schwierigkeit. Es zeigt sich namlich, da die eichinvariante Kopplung 
der Photonen an die Lagrange-Funktion mit der Wechselwirkung 
Gl. (1) zu demselben Ergebnis fiihrt wie die explizit spiegelinvariante 
Kopplung an die Lagrange-Funktion mit der Wechselwirkung Gl. (5) *. 
Dies liegt an der Drehinvarianz der Matrix U im Isoraum, die zu der 
Relation fihrt: U+ z oS are GK OU 

2 2 aD 

Es ist naheliegend, die gleichzeitige Paritats- und y;-Invarianz auch 
fiir alle a-Meson-Baryon-Kopplungen zu fordern. Solange man die 
Massendifferenzen des A- und der 2-Teilchen vernachlassigen kann, 


lassen sich die Paare 2", a (A — 2°) und 5 (A+ 2°), d* einfiihren!. 
Die oben bei der z-Meson-Nukleon-Wechselwirkung durchgefihrte 


Argumentation kann dann auf alle Isospindoubletts wértlich tbertragen 
werden. 


. (11) 


Wir danken Herrn Dr. SyManzix fiir wertvolle Hinwei'se. 
Einer von uns (H. R.) dankt der ,,Gérres-Gesellschaft zur Pflege der Wissen- 
schaft fiir ein Stipendium. 


Anhang 

In diesem Anhang soll die asymptotische Gleichheit der Felder w(x) und y’(¥) 
gezeigt werden. Wir wollen verlangen, da die Funktion U aus den Gln. (3) und (4) 
umkehrbar ist und daB das Feld p’(*) = (cU) 1 p(#) nach Potenzen von f/m ® (x) 
entwickelt werden kann. Die friither benutzte Adiabatenhypothese (f/m— 0 fir 
{> -- co) 14Bt es nunmehr bereits plausibel erscheinen, da die beiden Felder w’ (*) 
und y(«) fiir groBe Zeiten tiibereinstimmen. 
 * Die elektromagnetische Kopplung darf wegen der geforderten y;-Invarianz 
explizit keine Pauli-Terme enthalten!»?. 

11 Grit-Mann, M.: Phys. Rev. 106, 1296 (1957). 


a 
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Um etwas strenger vorzugehen, kénnen die Ergebnisse einer Arbeit von ZIMMER- 
MANNI2 benutzt werden. Zu diesem Zweck definieren wir ein- bzw. auslaufende 
Felder durch die Relation!” 

a j ; 
pin (x) = p(x) + [ s Szet( (4— x ) (M3 ~ + M) p(x ) dt x | 


out Xu 


Vin (®) =’ (x) + sei Spot (4 — (14 ga, tM) ve as | 
x 
out av 7 
Der Beweis der Ubereinstimmung der beiden asymptotischen Felder ist erbracht, 
wenn die beiden folgenden Punkte bewiesen werden kénnen: 

I. Ein Ein-Nukleonenzustand Y, des Hilbert-Raums 148t sich mit Hilfe des 


Feldes yi, (¥) ebenso wie mit Hilfe des Feldes y;,(*) aus dem Vakuum @2 aufbauen: 
out out 


Y= f in ( x Ad a Dy vio a (%) 4 x| 2. (A.2) 


In diesen Ausdriicken ist f,(#) eine Lésung der freien Dirac-Gleichung. 
II. Das Feld y;,(¥) besitzt mit den Feldern y;,(*) und @;,(«’) die gleichen 


out out out 
Vertauschungsrelationen, die auch das Feld y;,(#) mit diesen Feldoperatoren hat. 
out 


Aus den PunktenI und II folgt fiir alle Hilbert-Raumzustande ¥%, ¥,: 
{2 (2) <Y|Vin (4) | Para = fe 4) (VF |Yin (7) | Po >a x 


out out 
womit die véllige Aquivalenz der asymptotischen Felder gezeigt ist. 
Punkt I 1aBt sich aus der Lorentz-Invarianz der Feldoperatoren w(#) und w’ (x) 
erhalten. Bezeichnet namlich Y, einen Ein-Nukleonenzustand mit dem Impuls p 
und — p?= M? so ist 


AL lls Yerenrre 


eP* up (A.3) 


und 


1 5 
(2 | vin (*) | Pp> = <2 | y' (x Wee meerrrs ake « (A.4) 


Damit in Gl. (A.4) auf der rechten Seite die ebene Welle mit dem gleichen Faktor 
wie in Gl. (A.3) versehen ist, mu8 die Renormierungskonstante c aus Gl. (4) bzw. (2) 


der Gleichung c& ion! ip <2|U> (0) p(0)| %> (Acs) 


geniigen. Aus der Tatsache, da8 die ein- bzw. auslaufenden Felder nach (A.1) der 
freien Dirac-Gleichung geniigen, folgt auBerdem 
(2| Vin (# )| Y= (2 Yin (¥ )|¥>=0 (A.6) 
out out 
fiir alle Hilbert-Raumzustande Y mit — p?+ M?. Aus (A.3) (A.4) und (A.6) ergibt 
sich die Behauptnng I 
Weiterhin erlaubt (A.3), (A.4) und (A.6) zusammen mit den entsprechen- 


den Relationen fur das Feld ®;,,(x), die Berechnung der Vakuumerwartungs- 
out 


werte der gewiinschten Vertauschungsrelationen!?. Letztere sind daher fiir die 


Win (*) und fiir die y;,(¥) identisch. Schwieriger zu beweisen ist die volle Behaup- 
out out 


tung II. Damit namlich die Gleichheit dieser Vertauschungsrelationen nicht nur fiir 
die Vakuumerwartungswerte, sondern allgemein gilt, ist es noch notwendig zu zeigen, 
daB alle Vertauschungsklammern c-Zahlen sind. Entwickelt man yp’ (~) nach Potenzen 
von f/m so scheint bei geeigneter Definition der auftretenden Operatorprodukte 
ein solcher Beweis analog wie bei ZIMMERMANN? fiir jede Naherung in f/m méglich. 


12 ZIMMERMANN, W.: Nouvo Cim. 10, 597 (1958). 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Zur (7, p)- und (7, np)-Reaktion am Argon 40 
Von 
P. Brix*, A. KORpDING und K.H. LINDENBERGER 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 11. Februar 1959) 


Argon gas has been irradiated with 34 MeV bremsstrahlung. The yields of the re- 
actions A4%(y, p) Cl? and A*°(y, np) C138 were determined relative to C!2(y, n) by 
B-counting. The resulting upper limits for the cross sections integrated to 28 MeV 
are 160 MeVmbarns for (y, $), and 35 MeVmbarns for (y, wp). This does not confirm 
the anomalously high A*°(y, #)-cross section reported in the literature. 


I. Einleitung 


Der (y, #)-ProzeB am A? zeigt nach einer Messung von MCPHERSON, 
PEDERSON und Karz! ein ungewohnliches Verhalten (vgl. auch #): Der 
bis 25 MeV y-Energie integrierte Wirkungsquerschnitt ist mit 540 MeV- 
mbarn um einen Faktor 1,5 gréBer als das entsprechende i o dE fiir den 
(y, 2)-ProzeB, obwohl die (y, #)-Schwelle 2,2 MeV oberhalb der (y, 2)- 
Schwelle liegt. Da der (y, #)-Wirkungsquerschnitt bei 25 MeV sein 
Maximum noch nicht erreicht hat, wird ferner fiir das A4° die Summen- 
regel®»4 fiir Kernphotoabsorption verletzt, was sonst fiir kein Nuklid 
bekannt ist. 

Fiir das dem A? in bezug auf den Kernphotoeffekt ahnliche Ca™ 
wurde kiirzlich ein viel kleinerer (y, #)-Wirkungsquerschnitt gemessen?. 
Es erschien uns deshalb von Interesse, die Reaktion A*°(y, #) Cl3* erneut 
za untersuchen. Wir fanden in der Tat eine wesentlich geringere Aus- 
beute an Cl® als nach der Literatur! zu erwarten war. In der vor- 
Jiegenden Arbeit wird iiber diese Messungen berichtet, bei denen es uns 
auf die Angabe einer méglichst zuverlassigen oberen Grenze fiir fo dE, 
integriert bis 28 MeV, ankam*®*. 


* Institut fiir Technische Kernphysik der Technischen Hochschule Darmstadt. 

1 McPHERSON, D., E. PEDERSON u. L. Katz: Canad. J. Phys. 32, 593 (1954). 

2 Spicer, B.M.: Phys. Rev. 100, 791 (1955). 

3 LEVINGER, J.S., u. H.A. BETHE: Phys. Rev. 78, 115 (1950). 

4 GELL-MANN, M., M.L. GoLDBERGER u. W.E. THIRRING: Phys. Rev. 95, 
1612 (1954). 

5 Brix, P., U. HEGEL, K.H. LINDENBERGER u. D. Quitmann: Z. Physik 150, 
461 (1958). 

*k Vorgetragen auf der Sitzung des Fachausschusses Kernphysik der Deutschen 
Physikalischen Gesellschaft am 15. 4.58 in Bad Neuenahr ewe, Wen, 2 slo 
(1958)] und auf der National Bureau of Standards Photonuclear Conference am 
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II. Experimentelle Methode 


Ein zylindrisches Rohr aus V4A-Stahl wurde mit reinem Argon |} 1 
(Druck 10 Atm, Fremdgasbeimischungen kleiner als 0,1%) gefiillt und) 


im kollimierten Strahl eines auf 34 MeV eingestellten Betatrons* etwa | : 


60 min lang bestrahlt. Eine jj. 

EEL mitbestrahlte Polystyrolscheibe ]} . 
KIS WY (465 mg/cm2) diente tiber den | 
r ProzeB Cl? (y, m) C4 als Monitor. 

Nach der Bestrahlung wurde 
das Argon abgeblasen und das_ 
4 WY q] an den GefaBwanden adsor-_ 
TSS WNS< Waa Nil bierte Cl wie bei MCPHERSON, | 
Spanning Lahithibigkeit — Hostophartobe PEDERSON und Katz! mit etwa 
Fig. 1. Flissigkeitskiivette mit diinnem Boden fir 50 cm? 0,1-normaler Salzsdure | 
6-Zahlung (Querschnitt). Die Kiivette und der Spann- ausgeschiittelt. Diese Lésung 


ring bestehen aus Plexiglas, als Boden dient eine straff ; if 
gespannte Folie aus 25 y Hostaphan (Hersteller: Kalle wurde ohne weitere chemische 


& Co» Wisbaden), Die Zahihiseket befindet sch in Verarbeitung ftir die Messung 
aes lag der eedis meni y ect gee? oe ie der f-Aktivitat benutzt. Der 
ae es ee See 335mm)  Bruchteil des bei der Bestrah- 1 

lung gebildeten radioaktiven 
Chlors, der a) beim Abblasen des Argons aus dem BestrahlungsgefaB 
entwich, und b) beim Ausschiitteln mit Salzsdure im GefaB zuriick- 
blieb, wurde fiir jeden Versuch gesondert bestimmt. Hierfiir wurde 
die y-Aktivitat des Bestrahlungsrohres jeweils vor und nach dem Ab- 
blasen bzw. Ausschiitteln mit einem Na J-Spektrometer gemessen. Die 
Verluste beider Operationen zusammen waren — mit einer Ausnahme — 
stets kleiner als 3%. Die Zahlfliissigkeit wurde in einer dosenférmigen 
Fliissigkeitsktivette (Fig. 1) auf das Fenster eines Halbkugel-Methan- 
DurchfluBzahlers aufgesetzt. Es lag in guter Naherung 22-Zahlgeometrie 
vor. 

Die zeitlich konstante Ansprechwahrscheinlichkeit und die geringe 
Totzeit des Methan-Zahlers waren von entscheidender Bedeutung fiir die 
eindeutige Analyse des zeitlichen Abfalls der Zahlraten und damit fiir 
die Messung tiberhaupt. Es zeigte sich namlich, daB in der Zahlfliissig- 
keit neben der 55,5 min-Aktivitat des Cl®® noch ein £-Strahler mit etwas 
kiirzerer Halbwertszeit vorhanden war. Diese Aktivitat konnte als C138 


30. 4. 58 in Washington D. C. — Zusatz bei der Korrektur: Inzwischen erschien noch 
eine Arbeit von I.P. Iavor, J. Exptl. Theoret. Phys. 34, 1420 (1958), Soviet Phys. 
JETP 34 (7), 983 (1958) tiber Photoreaktionen am Argon 40. Diese mit einer 
Nebelkammer durchgefithrte Untersuchung ergab einen bis 70 MeV integrierten 
Wirkungsquerschnitt von (350 + 100) MeVmbarn fiir die (y, p)- und ~35 MeVmbarn 
fiir die (y, 2p)-Reaktion. 

* 35 MeV-Betatron der Siemens-Reiniger-Werke Erlangen. 


If 


| des Cl?* kontrolliert. Es ergab sich T, = (55,5 +0,3) min in Uberein- 
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(1; =37,3 min) identifiziert* werden, das aus dem A‘ durch die hier 


,erstmals beobachtete (y, np)- bzw. (y, d)-Reaktion entsteht. Bei Kon- 


it trollbestrahlungen mit 18 MeV, d.h. unterhalb der Schwellenenergie fiir 
diese Reaktionen, fehlte die 37,3 min-Aktivitat. Mit dem bei dieser 


Betatronenergie erzeugten radioaktiven Chlor wurde die Halbwertszeit 


stimmung mit dem von HasLam, 
Katz, Moopy und SKARSGARD 6 bs he 
gemessenen Wert (55,5 +0,2) 


. ss : { 
min. Fiir das Cl wurde die Y 
Literaturangabe’ J, = (37,29 + An 1 
0,04) min bei der Analyse des § Tae 
zeitlichen Abfalls der Chlor- = J eg-3tMel 
praparate benutzt. 8 2p sh 
Die in einem Zeitintervall von s 
t bis t+ At fiir beide Aktivitaten S 
zusammengezahlte Impulszahl Az xy 
betragt nach Totzeitkorrektur und s a 
Abzug des Nulleffektes 
A = 239 Wag + 2g Wap | £,=76MeV 
mi f (1 10 ecant iaslteear oweetie 
ee ee | 
| i J 
0 OS 70 15 


Dabei sind Zzgy und Zs, diejenigen h 
Impulszahlen, die zwischen ¢ = 0 Hsp [Moy 
und t=o auf Cl?’ und Cl? einzeln Fig. 2. Graphische Analyse von Abklingkurven zur 


+s 7 Bestimmung des Cl*'- und Cl%*-Anteil der Gesamt- 

entfallen wiirden, ”~,, und Aj, sind °° BS pee Ug oe gett Sates 
Mey Feriallek Henn a Bed impulszahl. Die Bezeichnungen sind im Text definiert. 
1€ erlalisKonstanten er e1den Der Anstieg der Geraden gibt den Cl**-Anteil, der 


Isotope. Ein Diagramm mit 42z/ws) — Schnittpunkt mit der Ordinate den Cl5*-Anteil, der zum 
als Ordinate und wy,/w3, als Abszisse Vergleich auf 1 normiert wurde 

ergibt eine Gerade, aus der 25, als 

Ordinantenabschnitt und 2. als Steigung entnommen werden kénnen. St6raktivi- 
taten und falsche Werte der benutzten Zerfallskonstanten A; waren an einer 
Kriimmung der Kurve zu erkennen. Fig. 2 zeigt je eine solche Bestimmung von gg. 
und 2g) bei Ey = 18 MeV und E£,= 34 MeV Betatronenergie. Die Geraden wurden 
nach der Methode der kleinsten Quadrate durch die MeBpunkte gelegt. Die Figur 
zeigt, daB unterhalb der (y, d)-Schwelle eine reine 55,5 min-Aktivitat vorliegt, 
wahrend bei 34 MeV zusatzlich eine merkliche 37,3 min-Aktivitat vorhanden ist. 


Aus den gemessenen Impulszahlen z wurden die zugeh6rigen Zahlen N der Zer- 
falle nach einer von HEIntTzE und FiscHBEcK® angegebenen Beziehung ausgewertet, 


* AuBer der gemessenen Halbwertszeit spricht hierfiir das mit dem NaJ- 
Spektrometer gemessene y-Spektrum. — Der isomere Zustand des Cl*8, der durch 
y-Ubergang mit 1 sec Halbwertszeit vollstandig in den Grundzustand wubergeht, 
war bei MeBbeginn bereits zerfallen. 

6 HasiaM, R.N.H., L. Katz, H.J. Moopy u. H.M. SkKarsGarD: Phys. Rev. 
80, 318 (1950). 
7 CoBBLE, J.W., u. R.W. ATTEBERRY: Phys. Rev. 80, 917 (1950). 
8 HEINTZE, J., u. H. Fiscupeck: Z. Physik 147, 277 (1957). 


ihe P. Brrx, A. KOrpinc und K.H. LINDENBERGER: 


die fiir B-Zahlung in 27-Geometrie aus f-sattigungsdicker Schicht brauchbar ist: ]] 


GNia a (0 Rp/o x) CAcy, (2) 


Dabei sind 9 die Dichte, x die Dicke der Fliissigkeitsschicht und Rp die iiber das) 
f-Spektrum “gemittelte Elektronenreichweite. Der empirische Faktor a, der nach) 
Messungen der Autoren’ wenig von der Art des 6-Spektrums abhangt, wurde fiir) 
unsere Zahlanordnung i waGriger P3?-Lésung bestimmt*. P*? hat ein ahnliches | 
B-Spektrum wie Cl3%. Wegen der verbleibenden Unsicherheit bei der Ubertragung |}} 
des Zahlenwertes von a auf Cl’ und Cl?} wurden die Fehlergrenzen dieses Faktors | 
angemessen erhéht. Sie sind in der Tabelle zusammen mit den anderen benutzten |} 
Daten angegeben. Die Korrekturfaktoren Cy und C,,, welche die Absorption der |}: 
B-Strahlen im Kiivettenboden und Zahlerfenster bzw. die Erhéhung der Zahlrate | 
durch die beim f-Zerfall auftretende y-Strahlung beriicksichtigen, wurden durch ]} 
Absorptionsmessungen mit zusdtzlichen Hostaphanfolien bzw. f-sattigungsdicken |} 
Messing-Absorbern fiir jedes Isotop bestimmt. 1) 

Fiir die mitbestrahlte Polystyrolscheibe war der Zusammenhang zwischen |f 
Zerfallsrate und Zahlrate durch eine gesonderte Eichung™” im Institut gemessen 
worden. 


Tabelle. Daten fiir die Absolutbestimmung dey p-Aktivitdét nach Gl. (2) 
Definition der Bezeichnungen im Text 


Isotop ieee C122 iss 

oRg . 282 mg/cm? ie | 358 mg/em?- 703 mg/cm? 

oe Gn 38 0,955 0,013 5 Sahl oe 0,964 + 0,010 } 0,980 + 0,010 ; 
Ca 1,000 | 1,030,015 | 1,035£0,030 
a Alas O, 206 Sie + 0,009 Se (0, 206 - + 0,025) ii {0,206 + 0,050) 


Die mittlere Reichweite os wurde mit der von HEINTzE und FiscHBEcK®’ 
benutzten Energie-Reichweitebeziehung ausgewertet, wobei die f-Spektren-Arbeiten 
folgender Autoren entnommen wurden: PoHM, WaADDEL und JENSEN® bei P22, 
PENNING, MaLttruD, HopxKins und ScumipT?!® bei C139 und LANGER!" bei C138. 

C4 und C,, gelten fiir die bei Fig. 1 beschriebene Zahlanordnung; die Hostaphan- 
folien von Kiivettenboden und Zahlerfenster waren zusammen (4,5 + 0,5) mg/cm? 
dick. Die eingeklammerten a-Werte wurden von der P??-Eichung her iibernommen. 


III. Ergebnisse 
Fiir die Ausbeuten bei Ej =34 MeV, bezogen auf die als Monitor be- 
nutzte Cl!?(y, n) C4-Reaktion, ergeben unsere Messungen 


Yyo/¥i1 = 2,41 115%;  — Vag/¥, = 0,40 + 30%. (3) 


* Die Eichung der P**-Lésung verdanken wir dem Isotopen-Laboratorium der 
Kernreaktor Bau- und Betriebsgesellschaft, Karlsruhe. 

® Poum, A.V., R.C. WADDELL u. E.N. JENSEN: Phys. Rev. 101, 1315 (1956). 

10 PENNING, J.R., H.R. Matrrup, J.C. Hopkins u. F.H. Scumipt: Phys. Rev. 
104, 740 (1956). 

11 LANGER, L.M.: Phys. Rev. 77, 50 (1950). 

! Mtcter, D.: Diplomarbeit, Heidelberg 1959 (unver6ffentlicht). 
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| Dabei ist 


Y, = f'0,(E) S(E, B,) dB: (4) 


| als Index wird die Massenzahl des Reaktionsproduktes benutzt. Die 
| Funktion S(£, E,) gibt in willkiirlicher Normierung die Zahl der y-Quan- 
| ten der Energie E je Energieintervall an; E, ist die Maximalenergie des 
| Bremsspektrums. 

Eine obere Grenze fiir den bis 28 MeV integrierten Wirkungsquer- 
‘schnitt 1aBt sich aus der wegen @S(E, Ey)/OE <0 giiltigen Beziehung 


28 MeV 
Vi SS" 28 MeV, 2,) fo, (f) ak (5) 
| 0 
| ableiten, wobei 
Ey 
| S* (28 MeV, Ey) = S(28 MeV, E,)/f S(E, Eo) ou (E) dE. (6) 
0 


| Aus dem von BarBER, GEORGE und REAGAN fiir den (y, m)-ProzeB am 
| Cl? gemessenen Wirkungsquerschnitt o,,(£) ergibt sich 


S*(28 MeV, 34 MeV) =16,4 MeV barn? 


| fir ein Schiffspektrum. Wenn hierfiir noch eine Unsicherheit von 
10% vorsichtshalber linear zu den Fehlern bei (3) addiert wird, folgt 
28 MeV 


fo(E) dE < 160 MeVmbarn fiir A!°(y, p) CP, 
0 


28 MeV 


J o(E) dE<35 MeVmbarn fiir A (y, 2p) Cl. 
0 


| Durch die Wahl von 28 MeV als Integrationsgrenze ergibt sich eine be- 
| sonders zuverlassige Aussage, da die in Gl. (6) definierte GroéBe S* im 
Bereich 32 MeV< F£)<35 MeV nur sehr wenig von £, und der genauen 
Form des Bremsspektrums abhangt". 

Als obere Grenze fiir den bis 28 MeV integrierten Wirkungsquer- 
schnitt der A*°(y, #)-Reaktion erhalten wir weniger als ein Drittel des 
von Mc PHERSON, PEDDERSON und Katz! bis 25 MeV gefundenen Wer- 
tes. Legt man unsere Ergebnisse zugrunde, so sind die in der Einleitung 
erwahnten und in der Literatur !»? diskutierten Anomalien des Kern- 
photoeffekts am A*° beseitigt. 

Wir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft, die das Betatron und die 
Apparaturen als Leihgabe zur Verfiigung gestellt hat. Unverdffentlichte Arbeiten 
der Herren G. Doscu, K. Fiscuer, D. MULLER und C. SALANDER aus der Betatron- 


_ gruppe des Instituts haben zu dieser Untersuchung beigetragen. Unser besonderer 
Dank gilt dem Betreuer des Betatrons, Herrn D. RENNER. 


13 BARBER, W.C., W.D. GEorGE u. D.D. REAGAN: Phys. Rev. 98, 73 (1955). 
14 Brix, P., u. E.K. MascuxeE: Z. Naturforsch. 12a, 1013 (1957) und Z. Physik 
(im Druck). 
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Aus dem Institut fiir Theoretische und Angewandte Physik der Technischen Hoch-}j 
schule Stuttgart und dem Max-Planck-Institut fiir Metallforschung, Stuttgart}} 


Das magnetische Einmiindungsgesetz bei plastisch 
verformten Nickel- und Nickel-Kobalt-Einkristallen 
Von 
HELMUT KRONMULLER 
Mit 21 Figuren im Text 


(Eingegangen am 22. Dezember 1958) 


In der vorliegenden Arbeit wird der EinfluB einer plastischen Verformung auf die} 


Einmiindung in die ferromagnetische Sattigung experimentell untersucht. Ni- und 
NiCo-Einkristalle wurden bei Raumtemperatur und — 183° C im Zugversuch pla- 
stisch verformt. Abweichend von dem Vorgehen friiherer Autoren wurde zur Aus- 
wertung der magnetischen Messungen nicht die Feldstarkeabhangigkeit, sondern die 
Abhangigkeit von der plastischen Verformung beniitzt. Aus der Temperatur- 
abhangigkeit der differentiellen Suszeptibilitat y ergibt sich, da die Zunahme 
von x mit wachsender Verformung der magnetostriktiven Wirkung der wahrend der 
Verformung entstandenen Fehistellen, insbesondere der Versetzungen, zuzuschrei- 
ben ist. 

Legt man das von A. SEEGER fiir die Verformung kubisch flachenzentrierter 
Einkristalle entwickelte Versetzungsmodell zugrunde und entnimmt man die darin 
auftretenden KenngréBen der elektronenmikroskopischen Ausmessung des Gleit- 
linienbildes, so lassen sich die magnetischen Messungen ohne Anpassung von ver- 
fiigbaren Parametern quantitativ deuten. Dabei ist die Beriicksichtigung des durch 
die elastischen Spannungen in der Nachbarschaft der Versetzungen hervorgerufenen 
magnetostriktiven Streufeldes wesentlich. 


1. Einleitung 


1.1, Experimentelle Ergebnisse. Die Magnetisierungskurven von 
Nickeleinkristallen zeigen den in Fig. 1 fiir die drei ausgezeichneten 


krsitallographischen Richtungen angegebenen Verlauf. In diesen Kurven jf) 


kénnen drei Bereiche unterschieden werden, innerhalb denen die Ma- 
gnetisierungszunahme durch charakteristische Prozesse erfolgt. 

1. Bei kleinen Feldstarken erfolgt die Magnetisiernngszunahme durch 
reversible Blochwandverschiebungen. Die an Versetzungen oder anderen 
Inhomogenitaéten aufgehangten Blochwande werden in Richtung des 
angelegten Feldes verschoben. 

2. Im zweiten Bereich finden die irreversiblen Blochwandverschie- 
bungen statt. 


3. Sind diese Wandverschiebungen abgelaufen, so erfolgt die Ma- | 


gnetisierungszunahme nur noch durch reversible Drehprozesse. 


* D 93 (gekiirzt). 
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Die folgenden Untersuchungen werden sich mit dem Bereich 3 
der Magnetisierungskurve, dem sog. Einmiindungsgebiet, befassen. 
P.WeIss!}? fand experimentell fiir die Feldstarkeabhangigkeit der 
|Drehprozesse folgende Beziehung: 


T=T,(—a'/H). (1.11) 


1 


‘In der Folgezeit wurde dieses Gesetz von mehreren Autoren durch zu- 
satzliche Glieder erganzt. So kénnen H. PoLLtEy’, E. KNELLER* und 
H. DrerricH® ihre experimentellen Messungen im Feldstarkebereich 
0<H< 2500 Oe durch folgenden ana- 
lytischen Ausdruck deuten: 


1.4 — aH —b'/H*)+-y)H (1.12) 
‘oder: 


ly = dI/dH = I, (a'|H® + 2b'/H) + yo. 


1.2. Theoretische Ergebnisse. Dieseit- Bee oe eee 

. ig. 1. Magnetisierungskurven bei Ni in ver- 
‘therigen theoretischen Untersuchungen  schiedenen kristallographischen Richtungen 
{beschranken sich darauf, die Feldstdarke- 
abhdngigkert des Einmiindungsgesetzes quantitativ zu verstehen. GANs® 
und AKuLov’ k6énnen die Konstante 0’ in (1.12) auf den EinfluB der 
-Kristallenergie zuriickfithren. Nach Ablauf der Blochwandverschiebungen 
‘liegt die Magnetisierung in Richtung der der Stabachse am nachsten 
|gelegenen leichten Magnetisierungsrichtung, so daB bei Erhéhung der 
Feldstarke die Magnetisierung aus diesen Vorzugslagen herausgedreht 
;werden muB. AKuLov findet: 


GO = SKAMOS le. (20) 


Dabei bedeutet A, die magnetische Anisotropiekonstante. Der EinfluB 
innerer Spannungen auf das Einmiindungsgesetz wurde von R. BECKER 
Jund H. PoLtey® untersucht. Sie finden folgenden Beitrag zur Kon- 
jstanten 0’ des Einmiindungsgesetzes: 


b” = RARE, (1.22) 


wobei /, die Sattigungsmagnetostriktion und o? das mittlere Eigen- 
‘spannungsquadrat bedeutet, das mit der Verformung stark zunimmt. 


Nhs IN |y ledohien eye cyssien ete) |p 

2 Weiss, P., u. R. ForreER: Ann. de Phys. 12, 279 (1929). 

3 Pottey, H.: Ann. Physik 36, 625 (1939). 

4 KNELLER, E.: Beitrage zur Theorie des Ferromagnetismus, herausgeg. von 
W. Koster. Berlin-G6éttingen-Heidelberg: Springer 1956. 

5 DietRICH, H.: Stuttgarter Diss. 1956. 

6 Gans, R.: Ann. Physik 15, 28 (1932). 

7 AxuLov, N.S.: Z. Physik 69, 822 (1931). 

8 BecKER, R., u. H. Porrey: Ann. Physik 37, 534 (1940). 
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| 
Die Konstante v) wird auf die Temperaturbewegung der Elektronet 1 
zuriickgefiihrt. HorsTEIN und PRImMAKOFF® haben unter Zugrunde) | 
legung der Spinwellentheorie y) berechnet. Als wesentlicher Unterschie¢ ! 
gegentiber der von POLLEY angenommenen H-Unabhangigkeit von 7} 
ergab sich bei HoLtsTEIN und PrimakorF fiir die paramagnetische| 
Suszeptibilitat : | 
yi Maw 


= 


Demnach ist die feldstarkeunabhangige Konstante 7 in (1.12) mit deaf 
Theorie nicht vereinbar. Da die experimentellen Messungen mij 
y) =const ausgewertet wurden, ist es fraglich, ob die Konstanten a’ und a | 
in Gesetz (1.12) itberhaupt zur Diskussion der physikalischen Eigen} 
schaften herangezogen werden diirfen. Wie unsicher die H-Analyse des} 
Einmiindungsgesetzes ist, zeigt die Arbeit von M.H. DANAN?®, der dig} ‘ 
Messungen von PoLLEy mit einem Einmiindungsgesetz von der Form} 


I =1,(1—0'/H?) +H (1.23) 


deuten konnte. Zur Deutung des a’/H-Gliedes wurde von L. NEEL" de 
EinfluB innerer Streufelder auf die ~netisierungskurve untersucht} 
Die inneren Streufelder wurden von L. NEEL der Wirkung unmagneti 
scher Einschliisse zugeschrieben, wobei unter unmagnetischen Ein 
schliissen im weiteren Sinne auch Leerstellen verstanden werden kénnen|ff 
Als wesentliches Ergebnis ergab sich bei L. NEEL, da derartige un ) 
magnetische Einschliisse naherungsweise ein Potenzgesetz von der Form} . 
a'/H zar Folge haben. Eine experimentelle Nachpriifung dieser Vor4}} 
stellungen ist tiber die Temperaturabhangigkeit des Einmiindungs: 
gesetzes moéglich. Ein Teil dieser Arbeit wird sich mit der Temperatur4}; 
abhingigkeit des von der plastischen Verformung abhangigen y-Anteildf/ 
befassen. Dabei erscheint es nach den obigen Ausfiihrungen notwendig |} 
ein von der H-Abhangigkeit des Einmiindungsgesetzes freies Auswerte 
verfahren zu entwickeln. 
Ein weiterer Ansatz zur Deutung des a’/H-Gliedes wurde von 
W.F. BRown™»18 gegeben. Er untersuchte in zwei grundlegenden Arf 
beiten den Einflu8 der Austauschenergie bei stark schwankenden Span}, 
nungsfeldern auf das Einmiindungsgesetz. Im dudes eee 
Modell bewirkt die Austauschenergie eine Parallelstellung der Elek-}) 
tronenspins. Die Austauschenergie wirkt demnach dem Auftreten ver-| 
anderlicher Magnetisierungsrichtungen entgegen. Beim Vorhandenseinif 
stark variabler Spannungsfelder, wie sie durch Versetzungen gegebeni | 
® HotstTEIN, T., u. H. PrimaKorr: Phys. Rev. 58, 1098 (1940 II). | 
10 DANAN, M. ie C. R. Acad. Sci., Paris 246, 1182 (1958). 
MeN, Ips lj, Woks, IReyobinren, C), 185, 193 (1949). 


12 Brown, W.F.: Phys. Rev. 58, 736 (1940 II). 
18 Brown, W.F.: Phys. Rev. 60, 132 (1941 1). 
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sind, treten auf Grund der magnetoelastischen Kopplung auch ver- 


“| anderliche Magnetisierungsrichtungen auf. Deshalb erscheint eine Be- 
“/ ricksichtigung der Austauschenergie als unerlaBlich. Die Austausch- 


4 teristische Konstante und berechnet 


i energie zweier Elektronen, deren Spins den Winkel ® miteinander 
“ bilden, lautet: 

i, =—4I,cos@; Los 
(k = Boltzmann-Konstante; @, = Curie-Temperatur). 


_ Den Verlauf der Magnetisierungsrichtung um eine punktférmige Span- 
nungsquelle mit und ohne Beriicksichtigung der Austauschenergie ist in 
Fig. 2 veranschaulicht. Die Strecke J,, bei der die Auslenkung auf das 
é-fache abgefallen ist, ist eine charak- 


sich folgendermaBen : 
Lie 2H (ClA Le 
Cla @-|a,. 
Dabei bedeutet a, die Gitterkon- 
' stante. Fig. 2 ist zu entnehmen, dab 


unter dem Einflu8 der Austausch- 
energie die von der Spannungsquelle 


oe 


Auslenkung c 


Fig. 2. Qualitativer Verlauf der Magnetisierungs- 
richtung in der Nahe einer Spannungsquelle. 


herriihrende Stérung weit in die ——— Ohne Beriicksichtigung der Austausch- 
., pam z energie. —+—+— Bei Beriticksichtigung der 
Umgebung der Storstelle getragen Mesicionbenie 


wird. Somit ist zu vermuten, da 
Versetzungen, die sich ndher kommen als die kritische Lange /,, einen 


* besonders starken EinfluB auf das Einmiindungsgesetz ausiiben. 


Unter Beriicksichtigung der Austauschenergie konnte BROWN zeigen, 
daB Versetzungsdipole ein Einmiindungsgesetz von der Form J = 
I,(1 — a’/H) liefern. 

Die quantitative Auswertung ergab jedoch fiir die Abstande zwischen 
positiven und negativen Versetzungen 100 A und eine Dichte von 
1404 cm~2. Dies sind aber Zahlenwerte, die mit den heutigen Vorstellun- 
gen iiber die Versetzungsanordnung in plastisch deformierten Ein- 
kristallen nicht vereinbar sind. So haben die Arbeiten von A. SEEGER 
u. Mitarb.4 gezeigt, daB mit Versetzungsgruppen, die aus Versetzungen 
gleichen Vorzeichens bestehen, zu rechnen ist. Die von H. DrerricH® 
gefundene starke Abhangigkeit des Einmtindungsgesetzes von der pla- 
stischen Verformung diirfte in erster Linie auf die oben erwahnten Ver- 
setzungsgruppen zuriickzufiihren sein. Eine Entscheidung, ob die ge- 
messenen Effekte von inneren Streufeldern oder magnetoelastischer 
Kopplung herriihren, ist erst durch eine Untersuchung der Temperatur- 
abhingigkeit méglich, die im Falle einer magnetoelastischen Kopplung 
© 14 Suecer, A., J. Dizut, S. MADER u. H. Regstock: Phil. Mag. 2250 O57) 
Z. Physik. Bd. 154 39 
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im wesentlichen von derjenigen der magnetostriktiven Konstanten her- |" 
riihrt. Ein weiteres Ziel dieser Arbeit ist es, die Verformungsabhangigkett ||} * 
von x sowohl qualitativ als auch quantitativ zu verstehen. Hierbei er-|} 
weist es sich als notwendig, iiber BRowN hinausgehend, die von der} 
magnetoelastischen Kopplung herriihrende Streufeldenergie zu beriick- | 
sichtigen. Um genaue quantitative Aussagen machen zu kénnen, wurde 
die Versetzungsdichte mit Hilfe von Gleitlinienbildern bestimmt. Als | 
Hauptergebnis dieser Arbeit ergibt sich, daB die magnetischen Erschet- | 
nungen bei Nickel und Nickel-Kobalt-Legierungen mit dem von A. SEE- | 
GER} entwickelten Verfestigungsmodell in Einklang sind und quanti- 

tativ ohne Einfiihrung von anzupassenden Parametern gedeutet werden |}! 
k6nnen. 


2. Experimentelle Grundlagen 


2.1. Herstellung dey Einkristalle'®. Das Rohmaterial wurde aus Nickel-Carbonyl- | 
pulver, dessen Verunreinigungsgrad 0,3% betrug, hergestellt. Zur Gewinnung der | 
Ni-Co-Legierung wurde eine Mischung von Nickel- und Kobalt-Carbonylpulver auf- 
geschmolzen. Die Einkristalle waren 10 bis 11 cm lang und hatten einen Durch- | 
messer von 4mm. Sie wurden bei einem Vakuum von 4: 10-4 Torr nach dem 
Bridgmanschen Verfahren aus der Schmelze geziichtet. Die gewiinschte Orientie- | 
rung wurde jeweils durch Impfung erhalten. Um Einkristalle mit méglichst gleich- | 
wertiger Vorbehandlung zu erhalten, wurden diese grundsatzlich 2 Std bei 1000° C 
im Vakuum gegliht. 


2.2. Magnetische Messungen. Die an einer Polanyischen Zugappara- 
tur verformten Einkristalle wurden mit der gleichen Apparatur, die von 
E. KNELLER‘ und H. DIETRICH? benutzt wurde, magnetisch untersucht. 
Auf die experimentelle Methode zur Messung der differentiellen Sus- 
zeptibilitat soll an dieser Stelle nicht eingegangen werden. Eine ausfiihr- | 
liche Beschreibung des MeBverfahrens ist bei E. KNELLER* zu finden. Da 
im Vergleich zur MeBspule sehr lange Einkristalle verwendet wurden, 
war die infolge Polwanderung und Entmagnetisierung anzubringende 
Korrektur sehr gering. Zur Untersuchung der Temperaturabhangigkeit 
von x wurden die Einkristalle mit Hilfe eines in fliissiger Luft abgektihl- 
ten Luftstromes auf tiefere Temperaturen gebracht. Hierbei lieBen sich 
Temperaturen bis zu — 150°C erreichen. Die Kiihleinrichtung bildet 
einen geschlossenen Strémungskreis. Die Messungen wurden bei ther- 
mischem Gleichgewicht zwischen Probe und MeBspule vorgenommen. 


3. Die Analyse der Temperaturabhangigkeit 
der differentiellen Suszeptibilitat bei Ni- und NiCo-Einkristallen 


Bei Ni beginnt das Einmiindungsgesetz nach groBen Verformungen 
erst bei 1500 Oe. Dies ist auf die groBe Kristallenergie zuriickzufiihren. 


1° SEEGER, A.: Handbuch der Physik, Bd. VII/2. Berlin-Géttingen-Heidelberg: 
Springer 1958. 
16 MEISSNER, J.: Z. Metallkde. (im Druck). 
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| Mit fallender Temperatur verschiebt sich der Beginn des Einmiindungs- 
} gesetzes infolge der stark anwachsenden Kristallenergie nach immer 
hoheren Feldstarken. Da die maximal erreichbare Feldstarke 2500 Oe 
} betrug, konnte bei Ni nur ein kleiner Feldbereich untersucht werden. 
} Deshalb wurde eine NiCo-Legierung mit 20% Kobaltgehalt hergestellt. 
} Bei dieser Zusammensetzung verschwindet nach Messungen von 
) McKrenan!’ die Kristallenergie bei Raumtemperatur. Die geringe 
| Kristallenergie hat zur Folge, da das Einmiindungsgesetz bei dieser 
Legierung auch bei groBen Verformungen und tiefsten Temperaturen 
schon bei 700 Oe beginnt. Die Verwendung von zwei Stoffen verschie- 
) dener Zusammensetzung erlaubt ferner eine weitergehende Uberpriifung 
der Theorie. Ziel der Messungen war, festzustellen, ob die Zunahme von 4 
) mit der plastischen Verformung auf einen oder mehrere der folgenden 
|. Einfliisse zuriickgefiihrt werden kann: 

1. Kristallenergie. 2a. Entmagnetisierende Hohlraéume (Leerstellen, 
-Entmagnetisierung des Versetzungskerns). 2b. Magnetostriktive Streu- 
felder. 3. Magnetoelastische Kopplung (Innere Spannungen). 

Unter einem magnetostriktiven Streufeld soll in dieser Arbeit das 
durch die inhomogene Magnetisierung infolge magnetostriktiver Kopp- 
lung hervorgerufene Streufeld verstanden werden. Dieses Streufeld 
tritt bei allen Gitterfehlern, die ein inhomogenes Spannungsfeld be- 
sitzen, auf. Demnach sind die von spannungswirksamen Gitterfehlern 
herriihrenden Streufelder ihrer Entstehung nach qualitativ von denen 
unmagnetischer Hohlraume verschieden. Wahrend die letzteren in ein- 
facher Weise von der GroBe des Hohlraumes abhangen, erstreckt sich 
| das magnetostriktive Streufeld iiber das gesamte inhomogene Spannungs- 
'feld. Ein wesentlicher Unterschied besteht zwischen Leerstellen und 
Zwischengitteratomen. Die Leerstellen lefert einen Beitrag zu 2a und 
das Zwischengitteratom zu 2b und 3. Ferner sind Kopplungen zwischen 
den unter 1., 2. und 3. beschriebenen Effekten méglich. 

Bei der Analyse der Temperaturabhangigkeit, wie sie bisher von 
verschiedenen Autoren®»# an polykristallinem Material durchgefiihrt 
wurde, spielte die Feldstarkeabhangigkeit eine entscheidende Rolle. Da 
die Messungen von y héchstens eine Genauigkeit von 41% erreichten, ist 
es praktisch unméglich, die Temperaturanalyse tiber die H-Abhangigkeit 
durchzufiihren. Die von PoLLry eingefiihrte Methode, die GréBe x - H? 
gegen H aufzutragen und durch Subtraktion von y, - H® eine Gerade ae 
erzeugen, ist nicht zulassig, weil die linear von der Temperatur abhangige 
paramagnetische Suszeptibilitat nach HorsTern und PRIMAKOFF® ein 
Glied von der Form «-H? ergeben wiirde. AuBerdem zeigt die Theorie 
(vel. §5), daB die von Stufenversetzungen herrtihrenden magnetostrik- 
tiven Streufelder ein Einmiindungsgesetz mit halben Potenzen in H er- 

oh McKernan, W.: Phys. Rev. 51, 136 (1937). 

39* 
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geben. Die Analyse nach PoLLey besitzt somit rein empirischen Charak- i| i 
ter und bringt eine Verfalschung der gesamten MeBergebnisse mit sich. | 
Zur objektiven Temperaturanalyse wurde nach einer Methode gesucht, | 
die unabhingig von der H-Abhangigkeit des Einmiindungsgesetzes ist. 

Hierbei erwies es sich als vorteilhaft, die in Frage kommenden Kristall- 

eigenschaften in strukturempfindliche und _ strukturunempfindliche f 
Eigenschaften einzuteilen. So kénnen Kristallanisotropie und para- |} 
magnetische Suszeptibilitat als strukturunempfindlich angesehen wer- | 


fehlern zusammenhangenden Tem- } 
peratureffekte strukturempfindlich }}y 


der Kristallenergie und der para- | 
magnetischen Suszeptibilitat als | 
von der plastischen Verformung 
unabhangig vorauszusetzen sind, 
liegt es nahe, zur Auswertung der 
MeBergebnisse eine differentielle 
Methode anzuwenden. In den 


Kp 
m 


Schubspannung tin F | 


abhangigkeit der GroBe y - H? zweier 
ee ae gleichorientierter | Ni- Einkristalle 
a7 a2 03 4% 05 06 OF 08 fiir verschiedene Verformungsstufen 
Abgleitung a dargestellt. Die Verformungstempe- 
Fig. 3. Die Verfestigungskurven der magnetisch — yatur betrug ==20-Gaund —183°C. 
untersuchten Einkristalle. Die arabischen Ziffern : é 2 . Z 
kennzeichnen das Ende einer Verformungsstufe Die Fig. 5a—5d zeigen weiter die 
Temperaturabhangigkeit eines bei 
Raumtemperatur verformten NiCo 20-Einkristalls. Ein Vergleich der 
Messungen an reinem Nickel mit den an der Legierung gemachten 
zeigt den qualitativen und quantitativen Unterschied zwischen den 
beiden Stoffen. Die mit fallender Temperatur bei Nickel stark an- 
wachsende Kristallenergie hat die Zunahme von y- H® zur Folge. Dieser 
Effekt tritt bei NiCo 20 nicht auf, weil offenbar auch bei tiefen Tempe- 
raturen die Kristallenergie sehr klein bleibt. Deshalb ist die Temperatur- 
abhangigkeit bei NiCo 20 hauptsachlich durch die paramagnetische 
Suszeptibilitat und die Magnetostriktion bestimmt. Sie ist bei nicht sehr 
groBen Verformungen gerade umgekehrt wie bei Ni. Aus den Bildern ist 
ferner die Verschiebung des Einmiindungsgesetzes nach hoheren Feldern 
mit fallender Temperatur zu entnehmen. Bei NiCo ist infolge der fehlen- 
den Kristallenergie keine derartige Verschiebung zu beobachten. Inter- 
essant ist ein Vergleich zwischen der 0-ten und 8-ten Verformungsstufe 
bei NiCo 20 (Fig.5a und 5d). Im unverformten Einkristall ist die 
Temperaturabhangigkeit praktisch allein durch die paramagnetische 


den, wihrend samtliche mit Gitter- ]W 


sind. Da demnach die Effekte }}, 


Fig. 4a—4f ist die Temperatur- iti 
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Fig. 4. a—c Die Temperaturabhangigkeit f 
der GroBe x: H® des bei 20°C verformten 
Ni-Einkristalls fiir die Verformungsstufen 1,4 
und 6, d—f Die Temperaturabhangigkeit der 
GroBe ~ + H® des bei — 183° C verformten Ein- 
»| kristalls fiir die Verformungsstufen 1, 2 und 3 
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Suszeptibilitat gegeben, was sich in einem Kleinerwerden der Gr6éBe } 
x H® mit fallender Temperatur bemerkbar macht. Mit zunehmender 
‘ : ‘ || 
plastischer Verformung spielt die magnetoelastische Kopplung eine |} 
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Fig. 5a—d. Die Temperaturabhangigkeit der GréBe y+ H® des bei 20° C verformten NiCo 20-Einkristalls 
fiir die Verformungsstufen 0, 2,6 und 8. Aus den Bildern ist zu entneh 
stufe 0 vorherrschende Temperaturabhangigkeit der paramagnetischen S 


der Magnetostriktion kompensiert wird 
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j immer gréBere Rolle, so daB die Temperaturabhingigkeit yon funk 
sallmahlich durch die der Magnetostriktion kompensiert wird (Fig. 5d). 
| Durch Bildung des Ausdrucks (yy, (T) — y, (14° C)) H® +=const bei Nickel 


H = const 


} und (vu (T) sey CAL C)) Hz =const bei NiCo 20 werden die bei 14° C 


'H = const 
von /, und ¥, herriihrenden Beitrage eliminiert. Die Indices M und 1, 2 


bedeuten die in Fig. 3 mit arabischen Ziffern bezeichneten Verformungs- 
| stufen. Die Fig. 6a—6c zeigen die 
Ergebnisse des soeben beschriebe- 
nenVerfahrens fiir verschiedene Ein- 
| kristalle und Verformungsstufen. In 
| dieser Darstellung ist besonders bei 
) NiCo20 der stetig mit der plasti- 


ae 
SS 


-700 -50 -70 0 = [°C] 
a 


Fig. 6a—c. Die Temperaturabhangigkeit der GréBe (zy (T) — zy (14°C)) H® fiir verschiedene Verformungs- 
stufen. a Nickel, Verformungstemperatur 20°C. b Nickel, Verformungstemperatur — 183°C. c NiCo 20 
Verformungstemperatur 20° C 


schen Verformung zunehmende EinfluB der Magnetostriktion daran zu er- 
kennen, daB die Kurven mit zunehmender Verformung zu negativer 
Kriimmung iibergehen, also die Temperaturabhangigkeit von 7 zu- 
nehmend durch die der Magnetostriktion ersetzt wird. 

Die weitere Analyse geht nun so vor sich, da aus den experimentell 
bestimmten Kurven (yy(T)—71(14°C)) A? |x = const bei Nickel und 
(xm (T) —72(14°C)) H?| x = const bei NiCo 20 fiir zwei bestimmte Verfor- 
mungsstufen M und N die GroBen (yy (LT) — yn (T)) A? |x = const gebildet 
werden. Um die einzelnen Differenzen besser vergleichen zu kénnen, 
wurden folgende Quotienten berechnet: 


pee ren 
MN xp (AAC eg 44” ©) | = iconst * 


584 Hetmut KRonMULLER: 


-7100 -50 -10 0 T {| 


40 a Za 7 
: 43 
ee 5 4-3 
ne © 5-4 
x 6-§ 
-700 ~50 -10 T [*] 
a 
bo D440 
= RE ee 
@Ax 
- Ngan (ACrONe covet ates ° 
= 
= Kali?) 
°o 5-2 
r 278 
BVGi=2, 
| 
700 ~50, 10 0 wT 
top er 
KOO 8 2 
; oy o> GH Bare ake ahnovde ° 
= 
Ss 


-100 ~50 -10 0 107(C 


Fig.7au.b. a Qyw(T) eines Ni-Einkristalls, Verformungstemperatur 20° C. b Own 


d 


20-Einkristalls, Verformungstemperatur 20° C. in a bedeutet die theoretisch nach ( 
T-Abhangigkeit 


(T) eines NiCo 
6.23) berechnete 
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In den Fig. 7a—7c sind die Ergebnisse dieses Verfahrens dargestellt. 
Eine theoretische Deutung der Versuchsergebnisse wird am SchluB dieser 
Arbeit gegeben. An dieser Stelle soll nur festgehalten werden, daB sich 
bei Nickel und NiCo 20 fiir sémtliche Quotienten Q,,, derselbe Kurven- 
verlauf ergibt, wobei Nickel fiir Temperaturen unterhalb — 100° C einen 
Abfall zeigt, wahrend NiCo 20 auch bei tiefsten Temperaturen eine 
stetige Zunahme aufweist. Da, wie man aus Fig. 7a—c sieht, der Quo- 
tient Qy;y sich als unabhadngig von den betrachteten Verformungs- 
stufen M und N ergibt, kann folgender SchluB gezogen werden: Es besteht 
keine Kopplung zwischen Kristallenergie und magnetoelastischer 
Energie, denn das Kopplungsglied ware prop. o; - K, und deshalb stark 
temperatur- und verformungsabhiangig. Die dem Auswerteverfahren 


MSN~ 


ep = 
one 
A gH 


Quy 


AKO ORO ROM KO 
So. 


10 Pe es 


-100 ~50 -170 0 T(°C) 


inc bedeutet die theoretisch 


Fig. 7c. Qywy(T) eines Ni-Einkristalls, Verformungstemperatur — 183° C, 
nach (6.23) berechnete J7-Abhangigkeit 


zugrunde gelegte Annahme, da sich die von der Kristallenergie, der 
Magnetostriktion und der paramagnetischen Suszeptibilitat herriihren- 
den z-Anteile addieren, ist somit gerechtfertigt. 


4. Die Anderung der differentiellen Suszeptibilitat 
mit der plastischen Verformung 


4.1. Die experimentellen Ergebnisse und thre Auswertung. Der von 
R. KAuFMANN?®19 O. BUHL?®, E. KNELLER!, H. DiETrRIcH® und T. Hvu- 
ZIMURA” festgestellte enge Zusammenhang zwischen plastischer Ver- 
formung und 7 im Einmiindungsgebiet wurde bei Nickel- und NiCo 20- 
Finkristallen untersucht. Ebenso wie bei der Temperaturanalyse wurde 
die t-Analyse nicht nach der alten Polleyschen Methode vorgenommen, 
sondern wiederum eine von der H-Abhangigkeit weitgehend freie Methode 
verwendet. Die von friiheren Autoren vorgenommenen Analysen wurden 


18 KAUFMANN, R.: Phys. Rev. 57, 1084 (1940). 

19 KAUFMANN, R.: Phys. Rev. 55, 1142 (1939). 

20 BuHL, O.: Z. Physik 126, 84 (1949). 

21 Huzmura, T.H.: Sci. Rep. Tohoku Imp. Univ. A 8, 73 (1956). 


[y(@/-x(0)] Hin 
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mit einem von t abhadngigen 7) durchgefiihrt, was nach dem in Se Ge- |}! 
sagten nicht zulassig ist, weil 7) im Verhaltnis zur Wirkung der Gitter- }}) 


fehlstellen als strukturunempfindlich angenommen werden mu8. Da. 
auBerdem die paramagnetische Suszeptibilitat 7) mit der falschen H-Ab- 
hangigkeit behandelt wurde, ergaben sich bei verschiedenen Autoren 5» ?0 | 


zu kleine Werte fiir die Kristallenergie K,. Umgekehrt wurde die Kon- }}. 


stante a’ als zu groB bestimmt. Auf ff 
Grund dieser Tatsachen erscheint es 
zweifelhaft, ob die so bestimmten 
Konstanten iiberhaupt zur Diskussion | 
der physikalischen Eigenschaften heran- | 
gezogen werden diirfen. Dies gilt in 
besonders starkem MaBe fiir die Kon- | 
stante a’. Um die durch die H-Analyse | 
bedingten Fehler zu vermeiden, wurde 
die GréBe (y(t)—x(t,)) -H*® fiir ver= 
schiedene Feldstarken als Funktion 
von t aus den experimentellen Mes- 
sungen bestimmt. y(t.) bedeutet die 
differentielle Suszeptibilitat am Beginn | 
von Bereich II der Verfestigungskurve. 
Die Untersuchungen wurden auch 
auf bei — 183° C verformte Nickel- und 
Abgleiting a % NiCo20-Einkristalle ausgedehnt. Der 
Fig.8. (x(a) —(0))H®- 10-5 GOe® bei Nico. lang ausgedehnte Bereich I der Ver- 
20-Einkristallen. Man erkennt deutlich die festigungskurve bei NiCo 20 ermoglicht 
starke Zunahme der differentiellen Suszepti- : A ‘ , 
pilitat beim. Ubergang vom BereithT in den ler emme “Mmagnetische” Untersuchung 
Bereich II der Verfestigungskurve. (Ver: /« Insbesotidere ist emm Vergleich 7wise mem 
formungstemperatur 20°C, x Verformungs- i i 
temperatur — 183° C dem bei 20° C und dem bei — 183° C ver- 
formten Einkristall méglich. Bei Nickel 
erlaubt der auch bei — 183° C nur 7% lange Bereich I keine genaue Unter- 
suchung. Der hier auftretende 4y(t)-Effekt ist zu klein, um genaue 
Aussagen tber die t-Abhangigkeit von y zu machen. Das verschieden 
starke Anwachsen von ¥ mit zunehmender Abgleitung in den Bereichen I 
und II der Verfestigungskurve ist im Falle von NiCo 20 aus Fig. 8 zu 
entnehmen. Dies hangt eng mit den theoretischen Vorstellungen iiber 
die Verfestigungskurve zusammen. Im Bereich I sind die Laufwege der 
Versetzungen héchstens in einer Richtung in der Gleitebene durch 
Lomer-Cottrell-Versetzungen beschrankt. Der Bereich II der Verfesti- 
gungskurve ist durch eine zunehmende Bildung von Lomer-Cottrell- 
Versetzungen, die den Laufweg der Versetzungsringe nach beiden Seiten 
innerhalb der Gleitebene blockieren, gekennzeichnet. Die zunehmende 
Aufstauung der Versetzungen gegen Lomer-Cottrell-Versetzungen im 
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‘i Bereich II ist fiir die Zunahme der Steigungen der y(a)-Kurven (Fig. 8) 
bei groBen Abgleitungen verantwortlich. Hierbei ist es von ausschlag- 
' gebender Bedeutung, daB die Abstande zwischen den Versetzungen von 


der GréBenordnung der in §1 definierten kritischen Lange /, sind. 
Die Fig. 9a, 9b und 10a, 10b zeigen die yn - H?-Kurven der vier 


| untersuchten Einkristalle bei Raumtemperatur. Aus diesen Messungen 


wurden die GréBen (y (7) —7(t.)) - H® fiir verschiedene Feldstarken er- 


/ mittelt. Die Ergebnisse sind in Fig. 11—13 dargestellt. 


Xn? 10 (60e] 


70 
{Eat a ee 
She es He 15 20 5 70 75 20 
1-10 Oe 4:10 0e 
a b 


Fig.9au.b. a x: H* eines bei 20° C verformten Ni-Einkristalls fiir die Verformungsstufen 0 bis 8. b y%- H? eines 
bei — 183° C verformten Ni-Einkristalls fiir die Verformungsstufen 0 bis 5 


Den in Fig. 11—13 dargestellten MeBergebnissen ist folgendes zu 
entnehmen: Der bei Raumtemperatur verformte Ni-Einkristall besitzt 
dieselbe v(t)-Kurve wie der bei — 183° C verformte Ni-Einkristall. Das- 
selbe gilt auch annahernd fiir die beiden NiCo 20-Einkristalle. Dies zeigt 
deutlich, daB zwischen Bereich II und III in magnetischer Hinsicht 
keine Unterschiede bestehen. Der bei Raumtemperatur verformte 
Ni-Einkristall besitzt gegentiber dem bei — 183° C verformten nur einen 
sehr kleinen Bereich II. Ein entsprechender Unterschied in den magneti- 
schen Effekten miiBte meBbar sein. Das gleiche Verhalten in den Be- 
reichen II und III zeigt deutlich, daB nicht die Abgleitung, sondern die 
angelegte Schubspannung die geeignete Koordinate zur Darstellung von 
y ist. Eine Zuordnung der gemessenen Effekte zu den vorhandenen Ver- 
setzungen und ihrer gegenseitigen Anordnung ist zunadchst rein experi- 
mentell durch die gréBere Steigung der x (a)-Kurve im Bereich IT bedingt. 
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Ob die Steigung allein auf die Zunahme der Versetzungsdichte zuriickzuy | 
fithren ist, oder ob auch die Versetzungsanordnung eine Rolle spielt, kann | 


nH 10 (60e 


20 


Ua a) 70 15 
H: 10° 0e 
a b 
Fig. 10a u. b. a zx: H® eines bei 20° C verformten NiCo 20-Einkristalls fiir die Verformungsstufen 0 bis 8. b y- H? 
eines bei — 183° C verformten NiCo 20-Einkristalls fiir die Verformungsstufen 0 bis 8 


H=2000 0 


20 


40 
SO 
H=20000e 2 
a> 10 wc H=16000e 
3 a 
> x 20 
. 3 
S29 % 
S Sg 
x 
td 
Ss x22 
7 a 
Didi Bris iB epitipe Ser ad « f Lines Sik eb OU OMENS 
Schubspannung Tn ie Schubspannung t in Ka-mm* 
Fig. 11 Fig. 12 


Fig. 11. (y—y,)H® als Funktion von t im Bereich II der Verfestigungskurve fiir die untersuchten Ni-Ein- 
kristalle, Die angegebenen MeBpunkte beziehen sich auf folgende Parameter: & Verformungstemperatur 
20°C, H = 1600 (Oe). A Verformungstemperatur 20° C, H = 2000 (Oe). @ Verformungstemperatur —183°C 
H = 1600 (Oe). O Verformungstemperatur — 183°C, H = 2000 (Oe). 
t-Abhangigkeit 
Fig. 12. (y —% ) - H® als Funktion von t im Bereich II der Verfestigungskurve bei den NiCo 20-Einkristallen. 
© Verformungstemperatur 20°C. x Verformungstemperatur — 183°C. Theoretisch nach (6.32) 
berechnete t-Abhingigkeit 


> 
Theoretisch nach (6.32) berechnete 


sofort aus dem qualitativen Verlauf der y(t)-Kurve entschieden wer- 
den. Wenn die Versetzungsanordnung keine Rolle spielt, so ist der 


wv. 
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“ verformungsabhangige y-Anteil sicher prop. NJ - L, wobei N, die Zahl der 
“) Versetzungen pro cm und L die Lange der Versetzungslinien ist. Dies gilt 
unabhangig davon, ob die Zunahme von y mit der plastischen Verformung 
) auf entmagnetisierten Hohlraumen oder auf magnetoelastischer Kopp- 
lung beruht. In der von A. SEEGER gegebenen Theorie fiir den Bereich II 
‘ist diese GréBe prop. t?. Die experimentell gemessenen x (t)-Kurven 
| zeigen jedoch einen Verlauf, der einer Potenz zwischen t und 7? ent- 
spricht. Daraus wird der SchluB gezogen, daB eine genaue Theorie der 
| gegenseitigen Anordnung der Versetzungen Rechnung tragen muB. 


= 2000 Oe 


[x(@)-x (0)? 70 (60e") 


G7 G2 G3 G4 G5 a 
B Fig. 13. (x(a) — %(0)) +H im Bereich I der Verfestigungskurve bei NiCo 20-Einkristallen. x Verformungs- 


temperatur 20°C. © Verformungstemperatur — 183°C. 
a-Abhangigkeit 


Theoretisch nach (6.11) berechnete 


4.2. Elektronenmikroskopische Untersuchung der Gleitlinien. Die von 
 S. MADER” benititzte Methode zur Untersuchung der Gleitlinien ver- 
formter Einkristalle erwies sich als brauchbar zur Bestimmung der Ver- 
setzungsstruktur. Um einen quantitativen Vergleich der gemessenen 
Effekte mit der Theorie durchfiihren zu k6nnen, wurde deshalb auch in 
_ der vorliegenden Arbeit dieses Verfahren angewandt. Die Experimente 
| wurden an einem bei — 183° C verformten Ni-Einkristall, sowie an zwei 
Ni-Co-Einkristallen, die bei Raumtemperatur und — 183°C verformt 
wurden, vorgenommen. Auf Einzelheiten des experimentellen Verfah- 
rens wird auf die Arbeit von S. MADER” verwiesen. Aus den Gleit- 
linienbildern wird der mittlere Abstand x betatigter Gleitebenen und die 
Lange der Gleitlinien, die innerhalb eines bestimmten Abgleitungs- 
intervalls entstanden sind, bestimmt. Aus diesen, auf differentielle 
Weise an der Oberflache bestimmten Kenngr6éBen wird auf die entspre- 
chende Versetzungsanordnung im Innern des Einkristalls geschlossen. 
Hierbei sind folgende zwei Parameter fiir die Versetzungsstruktur maf- 
gebend: 


4. Die Zahln der von einer Frank-Read-Quelle abgegebenen Ver- 
setzungen. 2. Die mittlere Lange L der bei einer bestimmten Abgleitung 
entstehenden Versetzungen. 

Fiir die magnetische Theorie ist auBerdem der mittlere Abstand Ro 
zwischen den Versetzungsgvuppen eine wesentliche GréBe. Er bestimmt 


22 MapeER, S.: Z. Physik 149, 73—102 (1957). 


q 
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die Ausdehnung des von einer Gruppe herriihrenden Spannungsfeldes. ff 
AuBerhalb dieses mittleren Abstandes wird das Spannungsfeld der Ver-}}) 
setzungsgruppe durch die umliegenden Gruppen abgeschirmt. Ry kann} 
aus der Zahl der Versetzungen und der Gleitlinienlange Ly bestimmt]} 
werden. Nach A. SEEGER™ gilt im Bereich II: | 


te = (1/20) n-b-G(Ny L). (4.21) 


Hierbei bedeutet: tg =1t—Ts die zwischen den Versetzungen wirkende}} 


innere Spannung*, } den Burgers-Vektor, G den Schubmodul, No -L, = Nall 
die Flachendichte der Schraubenanteile (eines Vorzeichens) der Gruppen. ff 
Tabelle 
fet >i] F ee ee | _ Mittlerer Stufen- Mittlere Lange 
Verformungs- Abgleitung in % | Abgleitungs- 5 | re pels) 
: . | EE ST res a | Gleitebenen- | hdhe [A] der aktiven 
intervall von bis | intervall Aa | abstand x [A] X=x-Aa | Gleitlinien L [u] 
Ni (— 183° C) 
o= 10,68) - 46,685) | waes20 88 | 1000 
= aoe a in a a IN = = a 
j | 
2 10,685—19,32 | §,64 | 886 76,5 47,6 
3 | 19,32—25,82 - | 6,50 1140 73,7 | 34 
4 25,82— 36,70 10,88 740 80,5 22 
5 36,70—43,03 633° AVE Azer o yeee 17 
6) 43,03—61,25 | 18,22 | | 11,5 
NiCo 20 (20° C) 
1 O— 6,12 | 6,12 514 Sia 1000 
BD | 6,142—10,41 4,29 | 527 22,6 1000 
3 10,41 —16,90 6,49 | 498 32,9 1000 
4 16,90—24, 07 ade | 517 Sie 1000 
5 24,07 29, 83 pelle serene Pay fee A S88 5,14 182 
6 29,85—35,59 | S74 eas | 746 43,0 125 
fi L359 44194 9) 6,32 1088 68,8 88 
WAh ee an a 78 37 
9 | 50,61—57,83 (22 | 1120 81 24 
NiCo 20 (— 4932.6) 
i wees 124 | 7,24 | 515 Bhs 1000 
3 | 22,56 —29,67 | Foie | 496 35,2 1000 
SMM 088 | doz eal ee ts 51,6 500 
a | 39,88 — 50,61 | 10,73 | 664 HNP 100 
6 | 50,61—59 95 | 9, 34 $35 78,1 38,5 
7 59,95 — 68,48 8,53 | 959 81,8 30 
8 68,48—75,77 7,29 | 1095 79,9 20 


* Ts ist der von Schneidprozessen und thermischer Erzeugung von Leerstellen 
herrihrende Anteil der FlieSspannung. Sein Zahlenwert wird aus Messungen an Cu 


nach Zitat 14 entnommen. Da Tg stets klein gegen Tg ist, spielt die Unsicherheit 
dieses Werts fiir Ni keine Rolle. 
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Daraus berechnet sich der mittlere Abstand der Versetzungsgruppen 
Zu 


Ro= | [gq OG/22 Te. (4.22) 


Die GréBen L, und x -Aa sind aus der Tabelle zu entnehmen. 


Die weitere Auswertung liefert nun 1/L,(a) = (a—a*)/A, im Be- 
reich II, wie aus Fig. 15 zu entnehmen ist. Dabei kann A, aus der Stei- 
gung der in Fig. 15 dargestellten 
‘ Kurven fir 1/L, bestimmt werden. 
Ni (-783°C) Wie aus der Tabelle ersichtlich ist, 
gilt im Bereich 11> x -Ag@—const = 
78 A fiir Ni und 80A fir NiCo 20. 
Daraus folgt fiir die Zahl der Ver- 
setzungen pro Gleitlinie ~ = 31 fiir 
Ni und ~ =32 fiir NiCo. Die Zahl 


Ni (-183°C) 


NiCo 20(20°C), xi Cy 20 (-168°C) 


aa 


| G7 G2 03 OF G5 96 O7 8 01 G2 03 OY O5 G6 G7 8 


Abgleiting a@ Abgleitung a 
Fig. 14. Die Verfestigungskurven der elektronen- Fig. 15. Reziproke Lange der aktiven Gleitlinien die 
mikroskopisch untersuchten Einkristalle innerhalb der in der Tabelle angegebenen 


Abgleitungsintervalle entstanden sind 


| m =}32 ergibt sich im Fall von NiCo sowohl fiir den bei Raumtemperatur 
als auch den bei fliissiger Luft verformten Einkristall. 


Auf das Verhalten in Bereich I soll hier nicht in Einzelheiten einge- 
gangen werden. Als wesentliches Ergebnis ist aus der Tabelle ersichtlich, 
daB die Zahl der betatigten Quellen unabhangig von der Abgleitung ist, 
ferner der Versetzungslaufweg L, von der GréBenordnung L,=0,1 cm 
ist. Die Zahl der betatigten Quellen betragt 2 - 107/cm?. 


5. Die Feldstarkeabhangigkeit des Einmtindungsgesetzes 


Die genaue Kenntnis der Feldstaérkeabhangigkeit im Gebiet hoher 
Feldstarken ist fiir die Magnetiker besonders bei der Bestimmung der 
Sattigungsmagnetisierung a4uBerst wichtig. Das von P. WEIss’»® ge- 
fundene Einmiindungsgesetz I, =J,(1—a'/H) vermag die H-Abhangig- 
keit recht gut wiederzugeben. 
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Damit ist jedoch nicht gesagt, ob das 1/H-Glied nicht durch ein Zusammen- | 
wirken von verschiedenen Potenzen zustandekommt. In einer parallellaufender}} s 
theoretischen Arbeit. die an anderer Stelle veréffentlicht werden wird, wurde ger} 
funden, daB Versetzungen im allgemeinen zu einer H-Abhangigkeit ganz- und halb- 
zahliger Potenzen in der Form 


ae s HH": H<4aI Hi 
A ae : moe i 
n=—6 , 
AnlaB geben. Dabei sind die Glieder mit n= — 5, —3, —1 durchweg nicht ver - i 


nachlassigbar. Die halben Potenzen sind auf das magnetostriktive Streufeld zu-}/ 

riickzufiihren. Es erscheint auGerordentlich schwierig, bei der erreichten Genauig-f} 

keit von 1% die Groen c,/. aus experimentellen Messungen zu ermitteln. Aus den) 

(yu — yn) H?-Kurven kann jedoch folgender SchluB gezogen werden: | 
Da 

oO n n 


eae sets 
x (As) H3=y (i) “Bay Set = > Cnja (He = fale \ erent 
n=—5 


wird die GréBe c_,, die bei Ni etwa 90% der gesamten H-Abhangigkeit ausmacht, 
eliminiert. Nun bestimmt man den Quotienten: 


Im Falle einer einfachen 1/H-Abhangigkeit des Einmiindungsgesetzes miiBte sich | 
fiir diesen Quotienten folgende Darstellung ergeben: 


4 (H3) H3 — 7 (Ha) He) A, — A, 


x~(H2) JES —= 99 (Hel VES perenne Bie ates 


Diese Bedingung ist jedoch weder bei Ni noch bei NiCo erfiillt. Dieses Vorgehen 
zeigt in sehr einfacher Weise, da8 andere Potenzen als 1/H die magnetische Ein- 
mundung bestimmen. Eine weitergehende experimentelle Aussage tiber die GroBe 
der einzelnen cy). ware nur moéglich, wenn bei hohen Feldstarken H>4a I, die 
GroBe y bestimmt wiirde, denn das Einmiindungsgesetz geht dann in ein Gesetz 


derFormy= }! Cy. H”/? iiber. Eine theoretische Diskussion der H-Abhangigkeit | 
n=—6, —4,1 
wird in 6.4 durchgefiihrt. 


6. Theoretische Diskussion der MeBergebnisse 


6.1. Der EvnfluB der Versetzungen auf das magnetische Einmiindungs- 
gesetz. Eine ausftihrliche theoretische Betrachtung wird an anderer J} 
Stelle veréffentlicht. Die Diskussion wird mit den dort erhaltenen Er- 


gebnissen durchgefiihrt. y wurde unter EinschluB folgender Energie- }} 
terme berechnet: 


1. Austauschenergie, 2. magnetoelastische Kopplungsenergie, 3. ma- | i 
gnetische Streufeldenergie, 4. potentielle Energie im Feld H. 


“ 
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Als Versetzungsmodell wurden rechteckige Versetzungsschleifen, die 


) sich aus Stufen- und Schraubenanteil zusammensetzen, zugrundegelegt. 
| Da man bei verformten flachenzentrierten Metallen mit aufgestauten 


Versetzungsgruppen zu rechnen hat, wurde eine derartige Gruppe ge- 
nauer untersucht. Dann ergibt sich fiir den Bereich I der Verfestigungs- 
kurve: 

Gb? Nin 


HB = tse: 
x 41, 


cl [In ($Vn®,) — z| — (Tt) H3. (6.11) 


Dabei bedeutet: \n = (HI,/C)}, und cj ist eine Kombination der magneto- 


| striktiven Konstanten. Im Bereich II der Verfestigungskurve gilt: 


rR Re (6.12) 


_ R;; bedeutet den Abstand zwischen der 7-ten und der 7-ten Versetzung. 


Die Funktion F(R; ;/Ry) setzt sich im wesentlichen aus drei Beitragen 
zusammen. Es gilt: 


rigs) alem fe vam Se | 


Es ll us 
+c EF, (\/n R;;)+ 2 F.(/nB;;) . | 


Die Indices w und s deuten auf die Herkunft dieser Glieder hin. So hat 
F,, die Bedeutung einer magnetostriktiven Wechselwirkung zwischen den 
Versetzungen und /, entspricht dem magnetostriktiven Streufeldanteil. 
Die beiden Funktionen sind Kombinationen von modifizierten Bessel- 
Funktionen und Polynomen in \n R;;, auf deren genaueres Aussehen 
hier nicht naher eingegangen werden soll. 

Zur weiteren Diskussion der Beziehung (6.13) werden die Grenzwerte 
fiir R;;>0 und k;;—R, untersucht. Man findet : 


(6.13) 


Imax 


i a Rj; ) 1 ie 
aim, DF(Gi)— athens Wie, (648 
a 1 7 
hes 
; my Eas Tl 1 Rs 
1 F{ 73) = -nin1 yn Ry- 6.15 
tes 1% 9 2 \n 0 ( ) 


(6.14) und (6.15) charakterisieren die folgenden Grenzfalle: Einmal liegen die 
Versetzungen sehr nahe beieinander und im anderen Falle ist die gegenseitige ma- 
gnetische Beeinflussung so gering geworden, dafi das Verhalten der Versetzungs- 
gruppe additiv aus den Beitragen der einzelnen Versetzungen beschrieben werden 
kann. Man kann die Beziehung (6.14) als die Wirkung einer Versetzung vom 
Burgers-Vektor B =jmax: 0 verstehen. Es ist jedoch zu beachten, dab die Behand- 
lung einer aufgestauten Versetzungsgruppe als eine einfache Versetzung vom 
Burgers-Vektor jmax* nur bei hohen Spannungen und demnach kleinen Abstanden 


Z. Physik. Bd. 154 40 
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der Versetzungen erlaubt ist, denn die Glieder /, und F; stellen eine nicht unwesent- 
liche Korrektion des Grenzfalls 77 R;;<1 dar. Die Beziehung (6.14) gilt nur fir 
Versetzungen, die innerhalb des Zylinders vom Radius Ry legen. Die Wirkung der 
auBerhalb liegenden Versetzungen wird durch das weitreichende Spannungsfeld 
der benachbarten Versetzungsgruppen abgeschirmt. Die Funktion F (R;;/Ro), die 
durch F, und F, zum Teil auch von R;; 
allein abhangig ist, wird in Fig. 16a, b dar- 
gestellt. Als einzige, dem Experiment 
entnommenen Groen wurden ” und der 
Abschirmradius Ry zur Berechnung ver- 
wendet. Durch diese zwei Parameter, die 
in (4.2) definiert sind, ist die Versetzungs- 
struktur festgelegt. Fiir die praktisch vor- 
kommendenVersetzungsabstande ist (6.14) 
nur eine grobe Annaherung. In Wirk- 
lichkeit muB F(R;;/Ro) in der Nahe von 
V7 R;;~1 untersucht werden. Fir diese 
Werte des Arguments gibt es jedoch keine 
asymptotische Darstellung der Funk- 
tion F(R;;/R). Deshalb wurde diese 
Funktion numerisch fiir verschiedene 


Os 10 ky/Ro O5 10 Ryo 
a b 


Fig. 16a u. b. a Die theoretisch fiir Ni und die Schubspannungen 2, 4 und 8 kp/mm? berechnete Funktion 
F(Rj;/Ro). b Die theoretisch fiir NiCo 20 und die Schubspannungen 4, 6 und 8 kp/mm? berechnete Funktion 
F(R;;/Ro) 


Parameter von H und t berechnet. Die Fig. 16a und 16b zeigen das Verhalten 
der Funktion F fiir verschiedene Schubspannungen t und 2000 Oe. 

6.2. Die Temperaturabhangigkeit der differentiellen Suszeptibilitat bei 
plastisch verformten Einkristallen. Um qualitative Schliisse aus dem 
durch die Fig. 7a—7c gegebenen Temperaturverlauf ziehen zu kénnen, 
miussen zunachst die verschiedenen Médglichkeiten untersucht werden. 
Wie bereits in §3 ausgefiihrt wurde, kommen fiir die Temperaturabhan- 
gigkeit folgende Moéglichkeiten in Betracht: 
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1. Kristallenergie. Dieser Term ist durch das in §3 beschriebene 
Auswerteverfahren ebenso wie 7, eliminiert. 

2a. Entmagnetisierende Hohlréume (Versetzungskern, Leerstellen). 
Die Wirkung von unmagnetischen Einschliissen wurde von L. NEEL" 
untersucht. Hierbei ergab sich, daB die Temperaturabhangigkeit prop. 
zur Sattigungsmagnetisierung ist. Es gilt: 


bea tS (6.21) 


2b. Die Temperaturabhangigkeit der magnetostriktiven Streufelder 
ist nach (6.13) durch 
ees (6.22) 
gegeben, wobei cy! eine komplizierte Kombination der magnetostriktiven 
Konstanten Aygo und A,,, ist. 
3. Die Temperaturabhangigkeit der magnetoelastischen Kopplung 
ist nach (6.13) durch die beiden Funktionen 


ae (2 In S 


0 +nin— in Ro— =) Pe (6.23) 
mr] 
bestimmt. Ein Vergleich der durch (6.21), (6.22) und (6.23) gegebe- 
nen Temperaturabhangigkeit mit den experimentellen Ergebnissen der 
Fig. 7a—7c zeigt, daB (6.21) und (6.22) nicht 
in der Lage sind, den experimentellen Befund g 
zu erklaren. Damit diirfte die Annahme von Bey, 
L. NEEL, der die Abweichung von der magne- Ga [100] 
tischen Sattigung auf Streufelder infolge 
unmagnetischer Einfliisse zuriickfithrt, im 
vorliegenden Fall als unzutreffend erwiesen os 
sein. Ein Vergleich der experimentellen -200 100 0 100 7 (°C) 
Piecpnisse unit der udurch! (6.32) sgegebement 1 21172) Dic Temperaturabasngigs 
re A age keit der magnetostriktiven 
Temperaturabhangigkeit ist nur im Falle von Koastanten bei Nickel 
Ni méglich, da die Temperaturabhangigkeit 
der magnetostriktiven Konstanten Ajo) und /,,, bei NiCo nicht bekannt ist. 
Der Verlauf der Temperaturabhangigkeit 3 ist in Fig. 17 dargestellt. Hier 
fallt besonders der Abfall von Ajo) bei tiefen Temperaturen auf. Weiter- 
hin zeigt sich auf Grund des Temperaturverlaufs von Ayo) und Ay, daB 
gerade der untersuchte Temperaturbereich von Zimmertemperatur nach 
tieferen Temperaturen einen von J, und K, abweichenden Temperatur- 
gang aufweist und deshalb besonders geeignet zur Untersuchung magne- 
tostriktiver Effekte ist. Bei héheren Temperaturen als 20° C zeigen die 
magnetostriktiven Effekte praktisch denselben Temperaturgang wie /,. 
Auf Grund der Temperaturabhangigkeit von Aygy und A, wurde die 


23 CoRNER, D., u. G. Hunt: Proc. Phys. Soc. A 68, 133 (1954). 
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Imax \ 

Funktion i a F | a) fiir den in Frage kommenden Temperaturbereich | | | 
. . \ 0 | ( 

numerisch oe eee Die Ergebnisse sind in Fig. 18 dargestellt und | || 
stimmen nach Fig. 7a und 7c mit sémtlichen experimentellen Werten 
fiir Ni gut itberein. Die Kurve ist von der angewandten Schubspannung | 
praktisch unabhangig. Auch die Feldstarkeabhangigkeit ist sehr gering. 
Dies beruht auf der Tatsache, daB 80 bis 90% der differentiellen Suszep- | 
tibilitat auf M zuriickzufiihren sind und F, und &, annahernd dieselbe | 
t-Abhangigkeit wie Jj besitzen. Aus — 

der theoretisch berechneten Tem- } 

2 Ge Sah ee peraturabhangigkeit geht hervor, daB 
bei Einkristallen die Verwendung } 
der an Polykristallen gemessenen J} 
isotropen Sattigungsmagnetostriktion 
zu falschen Ergebnissen fiihren wiirde, 
denn A, zeigt einen mit tiefen Tem- 


peraturen stetig zunehmendenVerlauf. 


-7100 -20 0 +20 


7(*C) 
Fig. 18. Die nach (6,12) fiir den Bereich II der 
Verfestigungskurve berechnete Temperatur- 


10° Tmax eS (ee) 


Eine entsprechende Untersuchung der 

Ergebnisse bei der NiCo-Legierung ist 

nicht méglich, da hier keine Messungen 

abhangigkeit der Funktion —] R tiber den Temperaturverlauf von Ajo) und 

1] 0 E y 

bei 7 =8 kp/mm* und H = 2000 Oe Ay, vorhanden sind. Da bei der 20%igen 

NiCo-Legierung nach M. YaMamoto und 

T. NAKAMICHI?! A,9) = 0 ist, kann der mit tieferen Temperaturen leicht ansteigende 
Kurvenverlauf in Fig. 7b auf /,,, zuriickgefiihrt werden. 


6.3. Die t-Abhidngigkeit der differentiellen Suszeptibilitat. a) Bereich I 
der Verfestigungskurve. Nach (6.11) gilt: 


7H = (G2? Nyn/4zr I.) ch [In (4 |/y Ro) — 4] — 7 (%) A. 


Nach unseren elektronenmikroskopischen Messungen in 4.2 ist Nj die 
Flachendichte der im Bereich I betatigten Quellgebiete, eine von der 
Abgleitung unabhangige GréBe, und betragt 2-10®cm™2. Die Zahla |} 
der abgegebenen Versetzungen nimmt linear mit der Abgleitung zu. 
Danach erwartet man fiir die GréBe x - H® einen linearen Verlauf mit a, 
da sich L,, der Versetzungslaufweg der Schraubenanteile, ebenfalls als 
von der Abgleitung unabhangig ergibt. Letzteres Eigebnis gilt fiir den 
bei —183° C verformten NiCo-Einkristall nicht mehr. Bei Abgleitungen 
von 30% tritt bereits eine merkliche Verkiirzung der Laufwege ein. Dies 
entspricht auch dem weitausgedehnten Ubergangsgebiet von Bereich I 
zu Bereich IT. In Fig. 13 ist die GréBe (x(a) —y(0)) - H® gegen a fiir 
2000 Oe aufgetragen, ebenso die mit Hilfe von (6.11) und den experimen- 
tell aus Gleitlinienbildern ermittelten Versetzungsdichten theoretisch 


24 YaMamorTo, M., u. T. NaKamicut: J. Phys. Soc. Japan 13, 228 (1958). 
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berechnete y H*-Kurve. Fiir Ry wurde der mittlere Abstand zwischen den 
aktiven Frank-Read-Quellen eingesetzt. Es ergibt sich fiir L, =0,2 cm 
und Ny =2-10°/cm’, Ry=(No L,)7-?=0,5-10-3cm. Die theoretische 
Kurve liegt etwas tiefer als die MeBpunkte, weil das gewahlte R, ein 
wenig zu klein sein diirfte. 

Um auch die Punkte mit Abgleitungen +>30% mit der Theorie ver- 
gleichen zu kénnen, wurde die GréBe 

A(y H8 G2b cl iV afi 1 
aes > Ande In ie Vn R,) a a 

untersucht. Fiir A(Ng nL,) gilt: A(Nj nL,) =Aa/L,b, somit lautet die 
obige Beziehung: 


Aly Fe) Lg... Gib ct Lea es el 
yaaa EL In (> Vn Ro) +| = const. (6.31) 


Die so berechneten Punkte liegen etwas iiber der theoretischen Kon- 
stanten 4,65 - 104 (G Oe? cm). 

Zusammenfassend ergibt sich, daB die im Bereich I experimentell 
bestimmten KenngroBen der Versetzungsstruktur, L,, Ny und die 
lineare Beziehung zwischen 
y und a sowohl qualitativ «© 
als auch quantitativ be- = 
friedigend erklaren. S 


b) Bereich II der Ver- “I$ % Pall hia pe fo sl hing VEE) 
festigungskurve. Wie be- & * 4= 2000 Oe 
; “ mm 2 
reits ausgefiihrt, gestattet SS 


(6.14) eine naherungsweise CGT TE2Z TE OS GR RINGS A 
Vorhersage tiber die t-Ab- pig 49. Die aitferentietle Grite 4%) 1, bei Nico 20. 
hangigkeit in Bereich II. x Verformungstemperatur 20°C. © vetee dae 
Anders als im Bereich I muB — 183°C 

jetzt der 4uBere Abschirm- 

radius R, nach (4.12) als von der Spannung abhangig angesehen werden. 
Dies ist auf die zunehmende Zahl der Versetzungsgruppen, die ihr Span- 
nungsfeld gegenseitig abschirmen, zuriickzufiihren. Fir die Zahl der 
Versetzungsgruppen pro cm? gilt nach (4.21): Ny=(22)? 12/G2b?n?. 
Zusammen mit (6.12) ergibt sich nun: 


Imax 


2 Ris) 
yH = 2% F (4) — x (9) #*. (6.32) 
ars 


Da F(R;;/Ro) fir Vn R,;<1~faax co In (4 Vn R,), wird die t-Abhangigkeit 
durch eine Funktion der Form 1? 1n1/t beschrieben. Diese Funktion 
vermag die leicht positive Kriimmung der experimentell gemessenen 
y(z)-Kurve zu erklaren. Die Summe in (6.32) erstreckt sich tiber alle 
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Versetzungen, die innerhalb des Zylinders vom Radius Ry legen. Um J 
genaue quantitative Vergleiche mit den experimentellen Messungen | 


Imax 
machen zu kénnen, wurde die Funktion >) F(R; ,/Rp) fiir ein bestimmtes | 
ta | 
Versetzungsmodell numerisch berechnet. Nach ESHELBY, FRANK, | 
NABARRO® ergibt sich fiir die Abstande der durch eine Spannung Tg | 


gegen ein Hindernis gepreBten Versetzungen: 
Rie 2,.A)2 7 A=G)/2n fiir ©-Versetzung, 
z,=77/4n A=Gb/2a(1—y) fir |-Versetzung. 


Dabei bedeutet 7; die 7-te Nullstelle der Bessel-Funktion J,(z). Fiir 7; fj 
kann in sehr guter Naherung j; =27 eingesetzt werden; dann ergibt sich 
endgiiltig: R;=Gb 217/16 t,=0,1245 -10°°2?/t_ sowohl fiir Ni als 
auch fiir NiCo. Fir H =2000 Oe betragt \n =714-10°cm 4, Somit 
erhalt man fiir unsere GréBen 


4-Vn Ri; = 0,444 (7?—2)/t¢; st in. kp/mm?. (6.33) 


Die Anzahl der zu betrachtenden Versetzungen ist durch die Bedingung 

R;;=R, gegeben. Fiir die am weitest entfernte Versetzung, die 

noch innerhalb Ry liegt, gilt: jmax = (2/2)?; fiir » =31 ergibt sich 

Imax = 17. Nachdem nun die Zahl der zu betrachtenden Versetzungen 
Tmax 

bestimmt wurde, kann die Funktion >) F(R,,/R,) berechnet werden. 
t+] 

Fiir die numerische Berechnung wird eine Dichtefunktion 0 (R;;/Rp) 

eingefiihrt, die aus (6.33) in einfacher Weise durch Abzahlen bestimmt 

werden kann. Fig. 20 zeigt, daB o(R;;/Ro) bei kleinen Abstanden seinen 

groBten Wert erreicht. Die numerisch berechneten Integrale 


B FUR Ry) = f o(R Ro) FR] Ry) a (Ri [Ro 


sind in Fig. 24 als Funktion von T, fiir 2000 und 1600 Oe bei Ni und 700 
und 2000 Oe bei NiCo dargestellt. Die Ubereinstimmung der nach (6.32) 
berechneten y(t)-Kurven mit den experimentellen MeBpunkten in den 
Fig. 11 und 12 ist sowohl bei Ni als auch bei NiCo befriedigend. Der 
leicht gekriimmte Verlauf der y(t)-Kurve ist somit geklart und auf die 
mit zunehmender Verformung gréBer werdende gegenseitige Abschir- 
mung der Spannungsfelder, die von einer Versetzungsgruppe ausgehen, 
zurtickzufiihren. Die Abhangigkeit von der Gruppenzahl » ist nicht 
sehr ausgepragt und im wesentlichen durch das Glied m In (3/7 Ro) 


29 ESHELBY, J.D., F.C. FRANK u. F.R.N. NaBarro: Phil. Mag. 42, 354 (1951). 
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Imax 


gegeben. Die in Gl. (6.32) auftretende Summe -, pa F(R,;,/Ro) ent- 


halt keine nennenswerte Abhangigkeit von m, da ae prop. zu 7 ist. 


6.4. Die Feldstirkeabhdngigkeit des Einmiindungsgesetzes bet plastisch 
verformten Einkristallen. a) Im Bereich I der Verfestigungskurve ist die 
Feldstarkeabhangigkeit nach (6.11) durch 


H?. y = (G?b? Non/4ac 1.) co [In (3 Yn Ro) — 4] 


500 
Ss 
S > 3 ee .{4=2000 0e 
Re ') A= 1600 Oe 
_ 
u 
250 N 2 Fig 
sae H=2000 e 
SES Nico zo} fe 
Sle, ee INE 
Ww 
100 NS 
Ss 
Le erOu SiO, me Gi 
kp 
05 10hij/ko Sthubspannung T || 
Fig. 20 Fig. 21 


Fig. 20. o(K;;/R)) bei Ni fir das oben beschriebene Versetzungsmodell 


, ! 10° Imax) Rj; 
Fig. 21. Die nach (6.34) als Funktion von 7 fiir Ni und NiCo 20 berechnete Summe —,- F(= | 
mej Ro 


gegeben. Dies ist bei hohen Feldstarken eine Abhangigkeit, die praktisch 
wie 1/H® geht. 

b) Im Bereich II der Verfestigungskurve hat man zwei Falle zu 
unterscheiden: 


\n R;;>1, Versetzungen, deren Abstand gréBer als die kritische 
Lange /, ist, liefern fir H<4zJ, ein Potenzgesetz der Form 


< ) In 
a es Ie cy CO0 Ss Mint< are (6.41) 


n=—6 


Dabei rithren die Glieder mit » =—5, — 4, —}3 von der in (6.13) defi- 
nierten Funktion F, her. Diese Funktion beriicksichtigt die magneto- 
striktive Streufeldenergie. Die Funktion fj und £&, liefern die Glieder 
Mites — 6; 

Bei Feldstarken H>42z/, erhalt man fiir das Einmiindungsgesetz: 


y =c®,/H® + c?) In A/H; c®) In <c®). (6.42) 


600 H. Kronmiier: Das magnetische Einmiindungsgesetz bei Nickel-Einkristallen | 


Vn R;; <1. Dieser Fall beschreibt die Versetzungen, die innerhalb | | 
der kritischen Lange /, der Austauschkopplung liegen. Fiir H<4aJ, | 


ergibt sich folgendes Einmiindungsgesetz: 


x -> can HH”? +. ¢&) aS : c8inH <c®),. (6.43) 
Das In H/H?-Glied ist klein gegen die Glieder mit 1/H?. Anders als im 1} 
Fall Vn R;, > liefert jetzt auch die Wechselwirkungsfunktion F, einen 
Beitrag zum 1/H?-Glied. Bei Feldstarken H>4a1, geht der von F, ff 
herriihrende Beitrag in ein Potenzgesetz der Form 1/H? iiber, wahrend Fk, 
nach wie vor ein 1/H?-Glied liefert. Somit lautet das Einmiindungs- 
gesetz in diesem Falle: 


y = (cf) /H?) nA +c, /H3 + cl), /H?; cOinH<c,. (6.44) 


Ob das Glied c_,/H? im Falle von (6.44) tatsachlich beobachtet werden 
kann, hangt von den jeweils vorkommenden Versetzungsabstanden ab, 
die von der GréBenordnung 20 A oder kleiner sein miissen. 

Fiir die experimentellen Messungen dieser Arbeit kommen die durch 
(6.41) und (6.43) beschriebenen Einmiindungsgesetze in Frage. Die 
hierbei auftretenden halben Potenzen erlauben keine einfache geometri- 
sche Methode zur H-Analyse. Die mit (6.12) berechnete und in Fig. 21 
dargestellte H-Abhangigkeit fiir Ni und NiCo befriedigt die gemessene 
H-Abhangigkeit recht ordentlich, wie aus Fig. 11 und 12 zu entnehmen 
ist. Zukiinftige Messungen sollten im Feldbereich H > 42 /, durchgefiihrt 
werden, weil hier fiir das Einmiindungsgesetz nach (6.42) und (6.44) 
die einfachste H-Abhangigkeit besteht. 
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Uber Leitfahigkeitsmessungen an AgCl-Kristallen 


Von 
EB. Jeriscs 
Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 18. Dezember 1958) 


Aus Leitfahigkeitsmessungen an bestrahlten reinen oder dotierten AgCl-Kristallen 
bei tiefen Temperaturen ergeben sich Hinweise auf ein Spektrum flacher Elektronen- 
fallen mit Bindungsenergien zwischen 1/,9)) und loo CV, sowie auf einen teilweise 
gehemmten, nur nach Aufbringung einer Aktivierungsenergie ablaufenden Re- 
kombinationsmechanismus. 


I. Einleitung 


Altere Untersuchungen an AgBr- und AgCl-Kristallen von LEu- 
FELDT!, ausftihrliche Untersuchungen von JuNG? an AgBr-Kristallen, 
sowle orientierende Glow-Kurvenuntersuchungen an AgCl-Kristallen® 
hatten Hinweise auf die Existenz und Bedeutung flacher Elektronen- 
fallen in Silberhalogenidkristallen geliefert. Auch auf Grund photo- 
chemischer Untersuchungen an AgBr- und AgCl-Kristallen* wurde ver- 
mutet, daB flache Elektronenfallen als primare Fanger in Silberhalo- 
genidkristallen eine Rolle spielen. Aus diesen entwickeln sich durch 
anschlieBende Ionenprozesse die experimentell nachweisbaren Absorp- 
tionszentren. Somit war es wiinschenswert, durch weitere Messungen 
Einzelheiten tiber diese flachen Elektronenfallen sowie tiber die Me- 
chanismen ihrer Fiillung und Entleerung zu erfahren. 


II. Apparatives 


Als Proben wurden Kristallplattchen von etwa 0,6 mm Dicke be- 
nutzt, in die Silberdrahte (@ 0,3 mm) als Elektroden heiB eingepreBt 
wurden. Diese Proben wurden abgeschreckt und gleich verwendet 
oder nachgetempert (bei etwa 440°C), abgeschreckt und erst dann 
untersucht. Die beiden Herstellungsmethoden fiihrten zu keinen unter- 
schiedlichen Ergebnissen. 


1 LEHFELDT, W.: Gottinger Nachr. 1933; 263; 1935, 171. 

2 June, L.: Z. Physik 146, 457, 479 (1956). 

3 JeLtscH, E.: Z. Naturforsch. 13a, 899 (1958). 

4 Zum Beispiel Jertscu, E.: Ann. Physik, Lpz. (7) 2, 1 (1958); dort weitere 
Literatur. 
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Die Kristallproben wurden in einem Vakuum-MeBgefa8 zwischen 
Quarzplittchen eingespannt, das MeBgefaéB evakuiert (6<5 - 10 °° Torr) I} 
und mit dem Kiihlmittel versehen. Zur Temperaturmessung diente einif} 
Kupfer-Konstantan-Thermoelement. Héhere Temperaturen wurden mit ff 
einer elektrischen Heizung eingestellt. : || 

Zur Leitfahigkeitsmessung wurde eine Schering-MeBbriicke be- | 
nutzt. Die MeBspannung betrug 20 V bei 1000 Hz und wurde von einem} 
RC-Generator geliefert (am 1. Diagonalzweig der Briicke). Die Span-) 
nung am 2. Diagonalzweig wurde etwa 20000fach verstarkt und dem} 
einen Plattenpaar des Oszillographen zugefiihrt, an dessen anderem | 
Plattenpaar die Speisespannung der Briicke lag. Auf diese Weise konnte fj 
man einen schnellen Uberblick iiber Amplitude und Phase der auf-. 
tretenden Spannung gewinnen. Der Feinabgleich wurde mit einem J 
Rohrenvoltmeter als Nullinstrument vorgenommen. 


III. Experimentelle Ergebnisse 


1. Messungen bei etwa 20° K. Bestrahlt man einen AgCl-Kristall ohne 
willkiirliche Dotierung mit kurzwelligem sichtbaren Licht (A= 405 my) 
oder Roéntgenlicht, so steigt seine Leitfahigkeit zundchst nur gering-|f} 
fiigig und dann betrachtlich an (Fig. 1, 2). Im Dunkeln klingt sie ab} 
(Dunkelleitwert nach der Bestrahlung), bei Bestrahlung mit Rotlicht 


14-108 Q" Pringle Oa hohe hoe oe he 


Leitwerfénderung 


10 20 50 40 50 60 10 00 I0 
t [min] 


Fig. 1. Leitfahigkeit eines undotierten AgCl-Kristalls bei 20° K und Bestrahlung mit 2405 my oder 
Rotlicht (A>680 my); D Dunkelpause 


wird sie wieder erhéht, klingt aber wahrend langer andauernder Rot- 
lichtbestrahlung allmahlich auf einen annahernd konstanten Wert ab. 
Nach dem Abschalten der Rotlichtbestrahlung geht die Leitfahigkeit 
annahernd auf den vorangegangenen Dunkelleitwert zuriick (Fig. 1). 
Einem weiteren Wechsel von Rotlichtbestrahlungen und Dunkelpausen J} 
folgt der Leitwert des Kristalls fast reversibel. Auch nach langen Dunkel- | 
pausen bleibt die Leitfahigkeit gréBer als vor der Bestrahlung mit. 
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405 my bzw. Rontgenlicht. Eine erneute Bestrahlung mit kurzwelligem 
sichtbaren Licht fiihrt rasch iiber den Dunkelleitwert hinaus, und zwar 
wesentlich schneller, als es nach der urspriinglichen Anstiegskurve zu 


Leitwerlinderung 


Fig. 2. Leitfahigkeit eines undotierten AgCl-Kristalls bei 20° K und Bestrahlung mit 2~ 405 my (5 + 10! 
Quanten/sec); D Dunkelpause 


erwarten ware (Fig. 2); allerdings dauert dieser beschleunigte Anstieg 
nur so lange an, bis die Leitfahigkeitsinderung infolge der ersten Ver- 
farbung annahernd wieder hergestellt ist; dann folgt ein langsameres 


vosmpe| D --—— R ——t—— 4osmp —>|=+—D->}-—— R 


-— 4 


Ag Cl/Ag, Se [20°K] 


SS 


Leitwerldnderung 
x 


S 


° A Seca |ES er eee e é 
0 i) 70 5 20 25 30 t[min] 35 


Fig. 3. Leitfahigkeit eines mit Ag,Se dotierten AgCl-Kristalls bei 20° K und Bestrahlung mit 2~405 mu 
(5 - 10" Quanten/sec) oder Rotlicht; D Dunkelpause 


Weiterwachsen. Dieses Verhalten erinnert an die Anderung der photo- 
chemischen Quantenausbeute bei wiederholter Bestrahlung* und kann 
ahnlich gedeutet werden (s. unter IV.). 

AgCl-Kristalle mit Ag,S- oder Ag,Se-Dotierung sind bei 20° K 
etwa zehnmal photoelektrisch trager als undotierte Kristalle (d.h. bei 
einer Stauchung der Zeitachse auf 1/;) oder bei Erhéhung der Bestrah- 
lungsstarke ergeben sich ahnliche MeBkurven). Sie zeigen auch eine 
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entsprechend starker ausgepragte Latenzzeit (Zeit ohne meBbare Leit- }} 
wertinderung) am Anfang der Bestrahlung (Fig. 3). Erneute Bestrah- ]] 
lung nach langerer Dunkelpause erfolgt ohne oder mit verkiirzter, 
Latenzzeit und anfangs steilerem Leitfahigkeitsanstieg als bei der ersten 
Bestrahlung. Die urspriingliche Latenzzeit und Tragheit wird erst nach | 
langerer Rotlichtbestrahlung oder Temperaturerhéhung ganz oder teil-. | 
weise wiederhergestellt. (Deutung z.B. durch erzwungene Rekombina-| 
tion, s. IV.) In der Dunkelpause klingt die Leitfahigkeit bei dotierten J 
Kristallen auf die urspriingliche Dunkelleitfahigkeit ab. Eine Bestrah- }) 
lung mit rotem Licht fiihrt zu einem voriibergehenden Leitfahigkeits- } 
anstieg und anschlieBendem beschleunigten Abfall. Stationare Leit-| 
fahigkeitsinderungen konnten im Gegensatz zu undotierten AgCl- | 
Kristallen nicht festgestellt werden. |) 

2. Messungen bei etwa 90° K. Die Tragheit reiner und dotierter AgCl- J} 
Kristalle ist bei etwa 90° K jeweils um eine bis zwei GréBenordnungen |} 
geringer als bei 20° K. Dauerstréme sind bei dieser Temperatur auch in 
undotierten Kristallen nicht beobachtet worden. Der Charakter der 
Leitfahigkeitskurven in Abhangigkeit von der Bestrahlungsdauer ist 
ahnlich wie bei 20° K. Man beobachtet bei der erstmaligen Bestrahlung 
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Fig. 4. Leitfahigkeit eines mit Ag,Se dotierten AgCl-Kristalls bei etwa 90° K und Bestrahlung mit A~ 405 my 
(4 + 101° Quanten/sec); D Dunkelpause 


betrachtliche Latenzzeiten (Fig. 4, 5), auch in undotierten Kristailen. 
Erneute Bestrahlung nach einer Dunkelpause bringt die Latenzzeit 
mehr oder weniger zum Verschwinden. Erst eine langere Bestrahlung 
mit rotem Licht oder eine voriibergehende Temperaturerhéhung stellen 

den urspriinglichen Zustand des Kristalls, ebenso wie bei 20° K, ganz J 
oder teilweise wieder her. Bestrahlt man nach einer Bestrahlung mit | 
kurzwelligem sichtbaren Licht oder Réntgenlicht mit rotem Licht } 
(A> 680 my), so beobachtet man in AgCl-Kristallen mit und ohne 
Dotierung einen kraftigen Leitfahigkeitsanstieg und anschlieBend eine 
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Abnahme der Leitfahigkeit auf den Dunkelwert. Die Abnahme erfolgt 
bei undotierten Kristallen im allgemeinen langsamer als bei dotierten, 
so da’ man das Verhalten der ersteren bequem studieren kann, beson- 
ders auch bei eingelegten Dunkelpausen (Fig. 5). Die Abklinggeschwin- 
digkeiten in den Dunkelpausen und wahrend der Rotlichtbestrahlung 
sind sehr unterschiedlich. (Vermutlich erfolgen hier Rekombinationen 
einerseits mit flachen Fallen, andererseits mit Defektelektronen des 
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Fig. 5. Leitfahigkeit eines undotierten AgCl-Kristalls bei etwa 90° K und Bestrahlung mit 2~405 my 
(5+ 10° Quanten/sec) oder Rotlicht 
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Valenzbandes, s. IV.) Bei den meisten Kristallproben klingt die Leit- 
fahigkeit bei 90° K rascher ab als bei 20° K (analog der geringeren Trag- 
heit beim Anklingen). Auch oberhalb von 90° K fiihrt eine Temperatur- 
erhéhung zu weiterer Abnahme der Tragheit beim An- und Abklingen 
der Photostréme und zur Verminderung der Latenzzeiten. 

3. Abhadngigkeit der Dunkelleitfahigkeit von der Temperatur nach 
einer Vorbestrahlung der Kristallproben. Bestrahlt man einen undotier- 
ten AgCl-Kristall bei etwa 20° K mit kurzwelligem sichtbaren Licht 
oder R6éntgenlicht und erwarmt ihn dann langsam im Dunkeln, so beob- 
achtet man ein kraftiges Leitfahigkeitsmaximum bei etwa 37° K und 
kleinere LeitwerterhGhungen bei héheren Temperaturen (Fig. 6, 0[7}); 
letztere sind bei unterschiedlicher Dotierung verschieden ausgebildet 
und unterscheiden sich auch vielfach bei den einzelnen Kristallproben 
mit gleichartiger Dotierung. Hingegen ist das Hauptmaximum bei etwa 
37° K stets in ahnlicher Weise ausgebildet. Seine Hohe hangt monoton, 
aber nicht linear von der Zahl der eingestrahlten Lichtquanten ab. 

Erwarmt man die Kristallprobe itiber das Maximum hinaus, kiihlt ab 
und erwarmt erneut, so ist das Maximum stark verkleinert oder ganzlich 
verschwunden. Eine geringe Leitfahigkeitsinderung, auch au8erhalb 
des Hauptmaximums, bleibt bisweilen noch nach langerem Lagern des 
Kristalls bei hGheren Temperaturen erhalten. 
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Mit Ag,S oder Ag,Se dotierte AgCl-Kristalle zeigen gleichfalls ein] | 
Hauptleitfahigkeitsmaximum oberhalb 20° K, das dem in undotierten f} 
Kristallen sehr ahnlich ist. Kleinere Maxima bei héheren Tempera- |} 
turen sind dotierungsspezifisch und nicht immer ausgebildet. Auch }} 
AgCl/CdCl,-Mischkristalle zeigen ein Hauptmaximum, sowie bei etwa Jj 
180° K ein staérkeres Maximum, das jedoch durch Bestrahlung kaum J} 
beeinfluBt und vermutlich durch Ionenspriinge verursacht wird. Bei} 
hdheren Temperaturen (ab etwa 160° K) steigt die Leitfahigkeit aller) 
untersuchten AgCl-Proben infolge der zunehmenden Ionenbeweglichkeit 1} 
kraftig an (Fig. 6). | 
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Fig. 6. Glow-Kurven eines undotierten AgCl-Kristalls. Kurve J: Nach Bestrahlung mit 1,1 - 101% Quanten 
(1 ~=405 mu); Kurve JZ: Nach elektrischer Tilgung (30 min 4 kV/cm); Kurve 7/7: Nach Erwarmen auf 
240° K; Kurve JV: Relative Kapazitatsinderung zu Kurve I 


In dotierten Kristallen sind die Hauptmaxima von etwa gleicher 
Gr6éBe wie in undotierten, wenn auch die wahrend der Bestrahlung er- 
zeugten Leitfahigkeitsanderungen ungefahr gleich groB waren. Ent- 
sprechend der geringen Empfindlichkeit ist die hierzu notwendige 
Photonenzahl bei mit Ag,S oder Ag,Se dotierten Kristallen 10- bis 100mal |} 
groBer als bei undotierten. Mit CdCl, dotierte Kristalle zeigen hingegen | 
etwa die gleiche Empfindlichkeit wie undotierte AgCl-Kristalle. 

4, Genauere Untersuchung der Hauptmaxima in AgCl-Kristallen 3. 
a) Wie bereits in 3. erwahnt, kann man die Maxima durch Temperatur- 
erhéhung, also thermisch, tilgen; hierzu muB man jedoch das Maximum | 
tiberschreiten. Die Flanke, die den tieferen Temperaturen zugewendet | 
ist, laBt sich annahernd reversibel durchlaufen, solange man dem 
Maximum nicht zu nahe kommt (Fig. 7). Uberschreitet man dieses etwas, ] 
kuhlt ab und erwarmt erneut, so beobachtet man eine Kurve, deren 
Maximum etwa dort liegt, wo die vorangegangene Erwarmung abge- 
brochen wurde (Fig. 7). Mit dem Leitfahigkeitsmaximum wird auch ein 
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) Maximum der Kapazitat der Kristallprobe durchlaufen, das meist 
‘) etwas zu hoheren Temperaturen verschoben liegt und bei der gleichen 
‘| Probe dem Leitfahigkeitsmaximum anndhernd proportional ist (Fig. 6, 
') Kurve IV). Dieses Kapazitatsmaximum lberlagert sich einer auch 
‘| ohne Bestrahlung vorhandenen schwacheren Kapazitaitszunahme mit 
\| steigender Temperatur. 


b) Tilgt man das Leitfahigkeitsmaximum (LM) thermisch und be- 
| strahlt erneut, so liegt das neue Maximum vielfach etwas zu hdheren 
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| Fig. 7. Thermische Tilgung an einem AgCl-Kristall. Kurve J, JZ: Kontrolle des reversiblen Verhaltens der 

| Probe nach Bestrahlung mit 8 - 10!* Quanten (22405 my); Kurve J/7: Nach Kurve JJ durchlaufen, bei 

etwa 40° K abgebrochen und auf 20° K abgektihlt; Kurve JV: Nach Kurve IJ durchlaufen, bei etwa 45° K 

abgebrochen und auf 20° K abgekiihlt; Kurve V: Nach Kurve JV durchlaufen, bei etwa 60° K abgebrochen 
und auf 20° K abgektihlt; Kurve V7: Nach Kurve V durchlaufen 


} 


_ Temperaturen verschoben, besonders wenn es nicht wesentlich gréBer 
ist als das friihere. Verschiebt sich das Leitfahigkeitsmaximum [siehe 
' auch a)], so andert sich auch die Lage des Kapazitatsmaximums. 


c) Bestrahlt man einen undotierten Kristall zunachst mit kurz- 
welligem sichtbaren Licht und dann mit rotem Licht (A > 680 my), 
so beobachtet man vielfach eine teilweise Tilgung des LM (Fig. 8). 
Hierbei scheinen jedoch im Unterschied zur thermischen und elektrischen 
Tilgung [s. Absatz d)] die flachen Fallen nicht bevorzugt zu sein. Bei 
einzelnen Kristallproben erwies sich die Tilgung jedoch als gehemmt, 
so daB das Maximum nicht abgebaut, gelegentlich sogar durch die bei 
der Rotlichtbestrahlung befreiten Elektronen etwas erhoht wurde 
(s. IV.). Behandelt man mit Ag,S oder Ag,Se dotierte AgCl-Kristalle 
entsprechend, so kann man das LM meist vollstandig abbauen. Bei 
thermischer und optischer Tilgung wird jedoch nicht immer die ur- 
spriingliche o(7)-Kurve wieder hergestellt, sondern es bleiben meist bei 
hdheren Temperaturen betrachtliche Leitfahigkeitsdnderungen zurtick. 


d) Bestrahlt man einen undotierten AgCl-Kristall bei etwa 20° K 
und legt dann ein geniigend starkes elektrisches Feld (2 bis 4 kV/cm) 


608 E. JELTSCH: | 


an, so beobachtet man ein Aufleuchten des Kristalls; gleichzeitig wirdlf 
das LM allmihlich getilgt (elektrische Tilgung) *. Der Grad der Tilgung | 
hangt von der Dauer der Einwirkung des elektrischen Feldes ab und ist 
fiir verschiedene Teile des LM unterschiedlich. Die Tilgungsgeschwindig- 
keit wird nach langen Zeiten sehr klein, so da in den meisten Fallent 
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Fig. 8. Glow-Kurven nach verschiedenartiger Vorbehandlung eines AgCl-Kristalls. Kurve J, II: 
Reversibilitatskontrolle; Kurve JIJ, VI: Optische Tilgung; Kurve IV, V: Elektrische Tilgung 


betrachtliche Restleitfahigkeiten beobachtet werden kénnen (Fig. 6, 8).|) 
Der Grad der Tilgung in den verschiedenen Teilen des LM wird bei 
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Fig. 9. Dunkelstrom eines undotierten AgCl-Kristalls bei 20° K nach Bestrahlung mit kurzwelligem 
sichtbaren Licht und anschlieBender elektrischer Tilgung 
kleinen Feldstarken werden vorwiegend solche Teile des LM betroffen, 
die zu niedrigen Temperaturen in der o(T)-Kurve gehéren. Mit zu- 
nehmender Feldstarke werden auch die anderen Teile in Mitleidenschaft 
gezogen. Die Tilgung kann in gleicher Weise mit Gleich- und nieder-. 
frequenten Wechselfeldern erfolgen und verlauft fiir reine und dotierte 
Kristalle in a4hnlicher Weise. 


an Dunkelstrom undotierter Kristalle beeinfluBt; er konnte aber in. 


x Tilgung ohne sichtbare Elektrolumineszenz tritt noch bei erheblich kleineren | | 
Feldstarken auf. 
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keinem Falle vollstandig zum Verschwinden gebracht werden, sondern 
stellte sich schlieBlich auf einen stationaren Endwert ein, der von der 
Tilgungsfeldstarke und der jeweiligen Kristallprobe abhing (Fig. 9). 

f) Die Art der o(T)-Kurve wird auBer durch die Erwarmungsge- 
schwindigkeit auch von der Art der Auslésung und des Einfanges der 
Elektronen bestimmt. Fig. 10 zeigt die Leitwerte fiir einen Kristall, 
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Fig. 10. Glow-Kurve eines AgCl-Kristalls (Beschreibung im Text) 


in dem Elektronen bei etwa 90° K befreit und durch schnelles Ab- 
ktihlen auf etwa 20° K eingefangen wurden. Das LM ist merklich breiter 
geworden und wird von mehreren ausgepragten Nebenmaxima_be- 
gleitet. 


IV. Versuch einer Deutung der experimentellen Ergebnisse 

Die Latenzzeit beim photoelektrischen Anklingen, ihre Abkiirzung 
bei erneuter Bestrahlung, ihre teilweise oder vollstandige Wiederher- 
stellung bei Rotlichtbestrahlung oder Erwarmung, sowie ihre Ab- 
kirzung bei Messungen bei héheren Temperaturen lassen sich durch die 
Annahme flacher Elektronenfallen in reinen und dotierten AgCl-Kri- 
stallen erklaren. Nach der erstmaligen Bestrahlung sind diese Fallen 
ganz oder teilweise gefiillt, so daB die Leitfahigkeit bei einer erneuten 
Bestrahlung sogleich steil ansteigen kann. Bei hdherer Temperatur 
werden die Latenzzeiten und die Tragheit des Anklingens vermindert ; 
denn jetzt kann wegen der groBeren thermischen Energien nur eine 
kleinere Zahl von Fallen stabil mit Elektronen gefiillt werden, und ent- 
sprechend weniger Elektronen werden hierfiir bendtigt. Nach Be- 
strahlung der Probe mit rotem Licht oder Erwarmung werden die Fallen 
vollstandig oder teilweise entleert, und Tragheit und Latenzzeit werden 
dabei vergroBert. 

Diese Annahmen werden durch die Struktur der Glow-Kurven be- 
statigt, die bei etwa 37° K Maxima der Leitfahigkeit zeigen, die der- 
artigen sehr flachen Elektronenfallen zugeordnet werden miissen. Bei 
héheren Temperaturen treten kleinere Maxima auf, die fiir die Latenz- 
zeit und Tragheit bei diesen Temperaturen maBgebend sein kénnten. 

Das Verhalten der LM (speziell des Hauptmaximums bei 37° K) bei 
thermischer Tilgung laBt darauf schlieBen, daB man es mit einem ganzen 
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Spektrum von Elektronentermen zu tun hat. Diese werden bei der 
Erwarmung in der Reihenfolge ihres Abstandes vom Leitungsband }f} 


entleert. Hierfiir spricht auch das Verhalten bei der elektrischen Til- J 
gung, bei der ebenfalls vorwiegend flache Fallen entleert werden. Die | ! | 
verbleibende Glow-Kurve hat eine andere Form, vielfach mit deutlichen ] 
neuen Maxima bei héheren Temperaturen, deren Ausbildung von der | 
jeweiligen elektrischen Feldstarke und der Dauer der Tilgung abhangt. | 

Fiir die Tiefe der Elektronenfallen, die fiir das Hauptmaximum ver- | 
antwortlich sind, ergibt sich aus der thermischen Energie von etwa | 
3-10 % eV ein Anhaltspunkt. Nimmt man an, da8 von dem elektrischen ff} 
Feld eine Energie an das Elektron abgegeben werden kann, die an- fj 
nahernd durch AW =dE gegeben ist (d = mittlerer Durchmesser der J} 
Elektronenverteilung, E = elektrische Feldstarke), so erhalt man fiir J) 
d=5-108cm AW=10* eV, fiir d=5-10? cm AW=10 eV. Die i 
Leitfahigkeitsmaxima bei héheren Temperaturen entsprechen Elek- | 


tronenfallen mit thermischen Energien zwischen 10°? und 107 eV. 
Hinweise auf Elektronenfallen mit Bindungsenergien in diesem Bereich 
hatten sich bereits bei photochemischen Untersuchungen ergeben, wo 
sie als stabilisierbare Vorzentren zur Deutung herangezogen wurden?. 


Wahrend die tieferen Elektronenfallen durch die willkiirliche Dotie- | | 


rung der Probe mitbestimmt werden, war das Hauptmaximum in 
seinem Auftreten und in seiner Lage, nicht aber in seiner Hohe, fast 
unabhangig von der Dotierung. Die zugehérigen Elektronenfallen 
miissen also dem Wirtskristall zugeordnet werden. Moglichkeit fiir die 
Ausbildung flacher Elektronenfallen bieten im Realkristall z.B. Ver- 
setzungen und daraus gebildete innere Oberflachen. Allerdings kénnten 
auch unbeabsichtigte Verunreinigungen in kleinen Konzentrationen 
schon eine groBe Rolle spielen (z.B. die Anwesenheit von Sauerstoff). 

AuBer auf die Struktur und das Verhalten flacher Elektronenfallen 
in AgCl-Kristallen ergeben sich aus den experimentellen Ergebnissen 
Hinweise auf den Mechanismus der Rekombination von Elektronen aus 
dem Leitungsband und den flachen Hafttermen mit Defektelektronen: 


Thermisch aus ihren Fallen befreite Elektronen rekombinieren nicht | 


mit Defektelektronen in: Valenzband oder tiefer gelegenen Termen, so 
lange man die Temperatur geniigend niedrig halt. Bei hoheren Tem- 
peraturen setzt eine zundchst schwache, dann kraftige Rekombination 
der im Leitungsband befindlichen Elektronen mit Defektelektronen ein. 
Zu diesem Verhalten wurde bereits eine Deutung von JuNG? angegeben. 
Entsprechend soll hier zunachst fiir undotierte AgCl-Kristalle ange- 
nommen werden, da8 die Rekombination an bestimmten Zentren er- 
folgen soll, die mit denen, die zum Hauptmaximum AnlaB geben, nicht 
identisch zu sein brauchen. Wird ein Elektron in einer derartigen 
Falle eingefangen, so soll ein Defektelektron eine gewisse Aktivierungs- 
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energie benétigen, um die Falle zu erreichen und mit dem Elektron zu 

’ rekombinieren. Die Aktivierungsenergie miiBte in der GréBenordnung 
von 10% eV liegen. In diesem Modell kann man auch das Verhalten 

| bei elektrischer Tilgung verstehen, wenn man annimmt, daB die Ak- 
| tivierungsenergie auch von dem elektrischen Feld geliefert werden kann. 
 Allerdings miiBte dann die Zahl der aktiven Rekombinationszentren 
wahrend der Tilgung abnehmen, damit die betrachtliche Abnahme der 

| Tilgungsgeschwindigkeit mit der Tilgungsdauer verstandlich wird. Es 
ware z.B. denkbar, daB die Rekombinationszentren zundchst giinstig 
gelegene Defektelektronen aufbrauchen und dann fiir andere Defekt- 
elektronen, die wegen zusatzlicher Wanderungs- und Anlagerungs- 
hindernisse eine gréBere Aktivierungsenergie benOtigen, inaktiv werden. 

_ Damit stiinde im Einklang, da8 bei der Verwendung gréBerer Feld- 
_ starken die Tilgungsgeschwindigkeit gréBer ist und die Tilgung bis zu 
_ starkeren Tilgungsgraden mit nennenswerter Geschwindigkeit ablauft. 
Bei der optischen Tilgung in reinen Kristallen ist zu erklaren, daB 

sie vielfach bis zu einem gewissen Grade moglich ist und dann praktisch 
zum Stillstand kommt. In diesem Stadium folgt der Elektronenstrom 
der Bestrahlung und den Dunkelpausen annahernd reversibel; es kann 
also nur noch eine geringfiigige Rekombination mit Defektelektronen 
des Valenzbandes stattfinden. Die Abklingkurven (Fig. 1) lassen zwei 
Rekombinationszeiten recht verschiedener GréBe erkennen: Die an- 
nahernd reversible Stromanderung erfolgt sehr rasch, was mit der un- 
gehemmten Rekombination mit den flachen Fallen erklart werden kann, 
wahrend die Einstellung des annadhernd reversiblen Endzustandes 
wahrend der Rotlichtbestrahlung relativ langsam erfolgt. Das rote 
Licht beférdert vermutlich vorwiegend Elektronen aus tiefer gelegenen 
Fallen (die in den Glow-Kurven eventuell gar nicht in Erscheinung 
treten) ins Leitungsband. Die nunmehr frei gewordenen Fanger wirken 
dann als Rekombinationszentren auch fiir die aus den flachen Fallen 
stammenden Elektronen, wobei die fiir die Defektelektronen notwendige 
Aktivierungsenergie sowie die Anregungsenergie (bis zum Leitungsband) 
fiir die schwach gebundenen Elektronen aus dem EnergietiberschuB 
bei dem Einfang der Elektronen in die tieferen Terme stammen kénnten. 
Eine direkte Anregung der Elektronen flacher Fallen sowie eine Uber- 
mittlung der Aktivierungsenergie an die Defektelektronen unmittelbar 
durch das rote Licht ist wohl weniger wahrscheinlich. (Wahrend der 
Rotlichtbestrahlung kénnte auch durch Freisetzung und Wanderung 
von Zwischengitterionen eine Neu- oder Umbildung der Zentren erfolgen, 
iiber die die Rekombination ablauft, und dadurch die Tilgung zunachst 
erméglicht und dann zum Stillstand gebracht werden.) Auch hier 
miiBte man wieder annehmen, daB sich die Rekombinationszentren er- 
schépfen und schlieBlich inaktiv werden, sei es, daB die Zahl der giinstig 
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gelegenen Defektelektronen abnimmt, sei es, daB vielleicht durch eine 
Restphotochemie die erforderliche Aktivierungsenergie ansteigt. Die} 
Inaktivierung der Rekombinationszentren ist allerdings nicht voll- | 
staindig; man beobachtet auch nach langen Zeiten im Falle der optischen | | 
und elektrischen Tilgung eine freilich sehr langsame Abnahme des] 
Dunkelstromes und der Héhe der Maxima. Der kompliziertere Mecha- fj 
nismus kénnte erklaren, daB bei der Mehrzahl der untersuchten undo- fj 
tierten Kristallproben die Tilgung mit rotem Licht schwerer zu erreichen 
war als mit elektrischen Feldern oder durch thermische Anregung. ff 
Gelegentlich ist, wie schon erwahnt, die Rekombination bei der Rot- } 
lichtbestrahlung so stark gehemmt, daB die wahrend der Bestrahlung 
frei werdenden Elektronen (die photoelektrische Empfindlichkeit ist J 
im roten Spektralbereich noch recht erheblich, auch eine Absorption ff 
der Strahlung ist gelegentlich direkt meBbar®), den Abbau kompensicren 
und manchmal zu einer Erhohung des LM AnlaB geben. 


Bei dotierten AgCl-Kristallen verlauft die thermische Tilgung wie 
bei undotierten Kristallen, optische und elektrische Tilgung fiithren im 
allgemeinen zum fast vollstandigen Abbau des LM. Die Verarmung an 
aktiven Rekombinationszentren setzt also erst viel spater oder gar nicht 
ein. Vermutlich stehen mehr Defektelektronen zur Verfiigung (zur 
Erzeugung eines LM von annahernd gleicher Hohe wie bei undotierten 
Kristallen benédtigt man ja 10- bis 100mal mehr Lichtquanten), oder die 
Anlagerung der Defektelektronen wird in dotierten Kristallen geférdert 
und Wanderungshindernisse fehlen (infolge der erhéhten Stérstellen- 
und Rekombinationszentrendichte sind die mittleren Absténde der 
Zentren vermindert, und die Anlagerung von Defektelektronen wird 
gewiB begiinstigt). 


Zusammenfassung 


Das photoelektrische Verhalten von AgCl-Kristallen bei tiefen 
Temperaturen wird durch die Wechselwirkung freier Elektronen mit 
flachen Fallen mitbestimmt. Diese Fallen lassen sich in den Glow- } 
Kurven nachweisen, bestimmen das Anklingen der Photostréme und 
das Verhalten des Dunkelstromes. Das Abklingen der Photoleitung und 
die Tilgung der Glow-Kurven-Maxima auf thermischem, optischem 
und elektrischem Wege lassen sich verstehen, wenn man eine Akti- 
vierungsenergie fiir die Rekombination einfithrt und auBerdem eine 
allmahliche Verarmung der aktiven Rekombinationszentren annimmt. 
Bei optischer Tilgung kénnten hierbei photochemische Prozesse eine 
Rolle spielen. 


Herrn Professor Srastw danke ich herzlich fiir wertvolle Anregungen und Dis- 
kussionen. 


® Jettscu, E.: Naturwiss. 45, 487 (1958). 


Zeitschrift fiir Physik, 154, 613—617 (1959) 


Aus dem Institut fiir Kristallphysik der Deutschen Akademie der Wissenschaften 
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Zur Elektronenleitung in AgBr-Kristallen 
Von 
Ee jeLiscn 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 18. Dezember 1958) 

AgBr-Kristalle verhalten sich hinsichtlich der Elektronenleitfahigkeit a4hnlich wie 
AgCl-Kristalle. Zur Deutung der Experimente miissen auch in diesem Falle flache 
Elektronenfallen herangezogen werden. Ferner wird angenommen?, daf{ zur 
Rekombination der Elektronen mit Defektelektronen eine Aktivierungsenergie 
benotigt wird. 

I. Einleitung 

An AgBr-Kristallen wurden bereits ausfihrliche Leitfahigkeits- 

messungen durchgefiithrt!-. Im folgenden soll kurz tiber einige Ex- 
perimente berichtet werden, die zur Bestatigung und Erganzung dieser 
Untersuchungen sowie als Fortsetzung von Messungen an AgCl-Kri- 
stallen?»* ausgefithrt wurden. Die Versuchsanordnung war die gleiche 
wie bei den letztgenannten Untersuchungen. 


II. Experimentelle Ergebnisse 
1. Form der Glow-Kurven. AgBr-Kristalle zeigen nach einer Be- 
strahlung bei etwa 20° K mit kurzwelligem sichtbaren Licht oder 
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Fig. 1. Glow-Kurve eines AgBr/Ag,Se-Kristalls (0,02 Mol-%) nach Bestrahlung mit 9- 1014 Quanten der 
Wellenlange 2436 mu. Kurve J: Leitwerte; Kurve JJ: Relative Kapazitétsanderungen 


Ro6ntgenlicht und anschlieBender Erwarmung charakteristische Leit- 
fahigkeitsanderungen? (Fig.1). In der vorliegenden Untersuchung 


1 June, L.: Z. Physik 146, 457 (1956). 

2 June, L.: Z. Physik 146, 479 (1956). 

3 Jectscu, E.: Z. Naturforsch. 13a, 899 (1958). 
4 JeLtscu, E.: Z. Physik 154, 601 (1959). 


614 E. JELTSCH: 


wurde jeweils, wie bei AgCl-Kristallen, ein bei tiefen Temperaturen} 
gelegenes Hauptmaximum gefunden, das fast unabhangig ist von der} 
Art der Dotierung (Fig. 1—3). Bei héheren Temperaturen treten da-f 
gegen dotierungsspezifische Maxima auf, die im Gegensatz zu AgCl-} 
Kristallen deutlich hervortreten und vielfach sogar das Hauptmaximum 
iiberragen (besonders bei AgBr/Ag,Se-Kristallen, Fig. 1). Die Leit-} 
fahigkeitsmaxima werden von meist deutlich ausgebildeten Kapazitats-] 
maxima begleitet (Fig.1, 2), die jedoch vielfach etwas zu hoheren/ 
Temperaturen verschoben sind. 
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Fig. 2. Glow-Kurven eines undotierten AgBr-Kristalls. Kurve J: Nach Bestrahlung mit 8 - 10" Quanten 
(A436 mu); Kurve JJ: Nach elektrischer Tilgung 45min 4 kV/cm; Kurve JJZ: Nach Bestrahlung mit 
5-104 Quanten (A ~ 436 my); Kurve JV: Nach Kurve IJI und Abkitihlung auf 20° K durchlaufen; Kurve V: 
Nach Kurve JV und Abkiihlung auf 20° K durchlaufen; Kurven J’, JJI’, IV’, V’: Zugehdrige Kurven der 
relativen Kapazitatsanderung 


2. Verhalten der Glow-Kurven. Die thermische Tilgung verlauft 
ahnlich wie bei AgCl-Kristallen. Die Elektronen werden schrittweise 
aus ihren Fallen befreit und rekombinieren mit Defektelektronen, 
sobald die Temperatur der Kristallprobe geniigend hoch ist? (Fig. 2, 
III—V). Das Maximum der nachfolgenden Glow-Kurve liegt in der Nahe | 
der Stelle, an der die vorangegangene Erwarmung abgebrochen wurde. 

Die optische Tilgung (A > 680 muy) fithrt bei dotierten Kristallen 
zum weitgehenden Abbau des Hauptmaximums (Fig. 3, IJ), wahrend 
bei undotierten Kristallen meist betraéchtliche Restmaxima zuriick- 
bleiben. Unter den undotierten AgBr-Kristallen gibt es vereinzelte 
Proben mit gehemmter Rekombination bei Rotlichtbestrahlung. Bei 
diesen kann das Leitfahigkeitsmaximum unter Umstanden wahrend 
der Bestrahlung anwachsen (wie bei AgCl-Kristallen). 

Auch die elektrische Tilgung der Glow-Kurven dhnelt sehr der bei 
AgCl-Kristallen. Es wird auch hier die Kurvenform vielfach stark ver- 
andert (Fig. 2, IZ; Fig.3, IZ). Manchmal verschwindet das Haupt- 
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maximum vollstandig wahrend der Tilgung, und die Leitfahigkeit fallt 
vom Dunkelleitwert bei etwa 20°K zunichst monoton ab. Diese 
Kurvenform ahnelt derjenigen, die von JuNG2 bei undotierten AgBr- 
Knistallen gefunden wurde (vielleicht liegt hier eine unbeabsichtigte 
Tilgung wahrend des MeBprozesses vor). Bei hdheren Temperaturen 
bilden sich nach der Tilgung vielfach kleine Maxima aus. Der Grund 
diirfte wie bei AgCl-Kristallen in einer bevorzugten Entleerung der 
flachen Elektronenfallen zu suchen sein. Die zur elektrischen Tilgung 
notwendigen Feldstarken liegen oberhalb von etwa 0,5 bis 1 kV/cm; 
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Fig. 3. Glow-Kurven eines AgBr/Ag,S-Kristalls (0,02 Mol-%). Kurve J: Nach Bestrahlung mit 8 - 10"! Quan- 
ten (A=436 my); Kurve //: Nach elektrischer Tilgung 30 min 2 kV/cm; Kurve JJ: Nach optischer Tilgung 


oberhalb 2 kV/cm konnte eine begleitende Elektrolumineszenz beobach- 
tet werden. Der Dunkelstrom undotierter Kristalle nimmt wahrend der 
Tilgung ab, konnte jedoch nicht vollstandig beseitigt werden. 

3, An- und Abklingen der Photostrome in AgBr-Kristallen. Bei allen 
untersuchten Kristallproben (AgBr, AgBr/Ag,S, AgBr/Ag,Se) wurden 
wie bei AgCl-Kristallen bei 20° K und 90° K beim Anklingen Zeiten 
ohne meBbare Leitwertanderungen (Latenzzeiten) beobachtet im Ge- 
gensatz zu friiheren Untersuchungen!:?, bei denen undotierte Kristalle 
ohne Latenzzeit und mit sehr geringer Tragheit auf die Bestrahlung 
reagierten (Fig. 4, 5). Allerdings sind die Latenzzeiten undotierter 
Kristalle 10- bis 100mal kiirzer als die mit Ag,S oder Ag,Se dotierter. 
Erneute Bestrahlung nach einer Dunkelpause fiihrt zu einem Anstieg 
der Leitfahigkeit mit verkiirzter oder ohne Latenzzeit und mit ver- 
minderter Tragheit. Erst eine langere Bestrahlung mit rotem Licht 
(bei 20° K nur bei dotierten Kristallen) oder eine voriibergehende Er- 
warmung der Probe fiihrt zur teilweisen oder vollstandigen Wiederher- 
stellung der Latenzzeit und der Anfangstragheit (Fig. 4). Bei 20° kK 
fiihrt eine Bestrahlung mit rotem Licht bei dotierten Kristallen zu 
einem starken Leitfahigkeitsanstieg und nachfolgendem schnellen Ab- 
fall der Leitfahigkeit auf den Dunkelwert; bei undotierten Kristallen 
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stellt sich nach langerer Bestrahlung ein Zustand ein, bei dem die Kri-) 
stalle auf Bestrahlung mit rotem Licht und auf Dunkelpausen fast re-) 
versibel reagieren (Fig. 5). Auch im Dunkeln zeigen undotierte AgBr-, 
Kristalle bei 20° K nach einer Bestrahlung mit kurzwelligem sichtbaren 


436 Mp——>-+—D >= 436 pt ci = lis 


AgBr/Ag, Se [20°K] 
=| 


40 


é 
0 on 0 8 - 
oF 70 iB 20 25 30 t[min] 35 


Fig. 4. An- und Abklingen eines AgBr/Ag.Se-Kristalls bei Bestrahlung mit 5 - 101! Quanten/sec (A = 436 my) 
und mit Rotlicht (A>680 my) bei 20° K (D Dunkelpause) 


oder Réntgenlicht einen Leitwert, der deutlich groBer ist als der ur- 
spriingliche Dunkelleitwert?. Der Dauerstrom reiner AgBr-Kristalle 
ist bei gleicher Vorbehandlung etwa 3- bis 5mal gréBer als der von 
AgCl-Kristallen. Bei 90° K klingen die Photostréme im Dunkeln und 
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Fig. 5. An- und Abklingen eines undotierten AgBr-Kristalls bei 20° K (A~436 my) 5 - 10° Quanten/sec, 
Bezeichnungen wie bei Fig. 4 


bei Bestrahlung mit Rotlicht vollstandig ab; jedoch sind die Abkling- 
zeiten undotierter Kristalle meist groBer als die dotierter AgBr-Kri- 
stalle (wie bei AgCl-Kristallen*). Mit zunehmender Temperatur der 
Kristallprobe nehmen die An- und Abklingzeiten der Photostréme ab; | 
gleichzeitig verschwindet allmahlich die Latenzzeit. 


III. Versuch einer Deutung der experimentellen Ergebnisse 


Wie bei den AgCl-Kristallen weisen die Glow-Kurven, ihr Verhalten 
bei der Tilgung sowie die An- und Abklingvorgange der Photostréme 


) 
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auf die Existenz und Wirksamkeit flacher Elektronenfallen mit Bin- 
dungsenergien in der GréBenordnung von 10-3 bis 10-2 eV hin. Auch 
hier scheint dem Hauptmaximum bei etwa 35° K ein ganzes Spektrum 
von Elektronentermen zu entsprechen. DaB dennoch ein Maximum in 
der Glow-Kurve auftritt, kOnnte entweder damit erklart werden, daB 
die Termverteilung selbst ein Maximum besitzt, oder aber dadurch, 
daB sich eine mit zunehmender Bindungsenergie abnehmende Term- 
dichte mit der Besetzungswahrscheinlichkeit iiberlagert. (Analog ware 
das erste Maximum der Glow-Kurven von AgCl-Kristallen zu inter- 
pretieren.) 

Zur Erklarung der Rekombination in AgBr-Kristallen, besonders 
bei thermischer, optischer und elektrischer Tilgung der Glow-Kurven, 
muB wieder (nach JUNG? und wie im Zusammenhang mit den Unter- 
suchungen an AgCl-Kristallen? diskutiert wurde) eine Energieschwelle 
fiir die Rekombination der Elektronen mit den Defektelektronen an- 
genommen werden. Bei der Deutung der optischen Tilgung muB8 
wiederum auch mit photochemischen Prozessen sowie mit der Wirk- 
samkeit tieferer Elektronenfallen gerechnet werden. 

Da die dotierungsspezifischen Maxima bei den AgBr-Kristallen 
besser ausgebildet sind als bei den AgCl-Kristallen, liegt die Vermutung 
noch naher, daB die entsprechenden Elektronenfallen mit den primaren 
Elektronenfangern in Zusammenhang stehen, die aus photochemischen 
Experimenten mit einiger Sicherheit erschlossen werden konnten. 


Fiir wertvolle Anregungen und Diskussionen danke ich Herrn Professor STAsSIw 
herzlich. 


Zeitschrift fiir Physik, 154, 618—632 (1959) 


Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 


Uber die Statistik des Ziindverzuges 
Von 
Hans SOHST 


Mit 11 Figuren im Text 


(Eingegangen am 18. Dezember 1958) 


Es werden Messungen der Ziindverzugszeiten in Stickstoff (pd = 1000 Torr cm, 
Uberspannung 1 bis 5%) und Wasserstoff (bd=400 Torr cm, Uberspannung 
1 bis 3%) beschrieben. Es zeigt sich mit zunehmender Fremdeinstrahlung (Zahl 
der pro Sekunde an der Kathode durch UV-Bestrahlung ausgelésten Elektronen | 
N, >10' El/s) eine Abweichung der Streuung gegentiber der Streuverteilung bei | 
schwacher Einstrahlung nach v. Lave (Wartestatistik) in Ubereinstimmung mit 
friiheren Messungen in Luft. 

Die beobachtete Abweichung wird durch das Hervortreten der Statistik der Auf- 
bauzeit (Aufbaustatistik) gegentiber der (auf Grund der starken Fremdeinstrahlung 
zuriickgedrangten) Wartestatistik gedeutet. 

Die Diskussion zeigt, daB unter den angegebenen Bedingungen in Stickstoff und | 
Wasserstoff die Nachlieferung durch Photoeffekt an der Kathode erfolgt. 


Einleitung 


Unter Ziindverzugszeit einer Entladung versteht man die Zeit, die 
vom Anlegen einer Spannung an die Funkenstrecke bis zum Spannungs- 
zusammenbruch vergeht. Sie setzt sich zusammen aus der Wartezeit 
(vom Anlegen der Spannung bis zur Auslésung eines Elektrons — z.B. 
durch UV-Bestrahlung — an der Kathode) und der Aufbauzeit (vom 
Start des Elektrons bis zum Spannungszusammenbruch). 

Messungen der Statistik der Ziindverzugszeiten einer Funkenstrecke 
beim Anlegen einer Uberspannung bestatigten bisher stets die aus der 
Vorstellung abgeleitete Beziehung, daB die Strecke ziindet, sobald 
ein Elektron an der Kathode ausgeliést wird. Infolge des statistischen | 
Charakters dieser Auslésung streut die Ziindverzugszeit. Da die Auf- 
bauzeit hierbei als konstant angenommen wird, stellt die Statistik 
der Ziindverzugszeiten eine ,,Wartestatistik’‘ dar1-4. 

Die Messung der Verteilung der Ziindverzugszeiten in Luft von 
FEeLptT und RAgETHER® haben jedoch ergeben, daB bei starker Bestrah- 
lung eine andersartige Verteilung der Ziindverziige auftritt, die durch 


1 ZuBER, K.: Ann. Phys. 76, 231 (1925). 

2 Laue, M. v.: Ann. Phys. 76, 261 (1925). 

3 STRIGEL, R.: Elektrische StoBfestigkeit. Berlin 1952. 

4 GANGER, B.: Der elektrische Durchschlag von Gasen. Berlin 1953. 
5 FeLpt, W., u. H. RaAETHER: Ann. Phys. 18, 370 (1956). 
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das Vorhandensein einer Statistik der Aufbauzeit erklart wird. Diese 
Erscheinung ist also so zu verstehen, da bei hoher Fremdeinstrahlung 
(Nj) >10" El/s) infolge der groBen Zahl der zur Verfiigung stehenden 
Elektronen die Streuung der Wartezeit gegentiber der Streuung der 
Aufbauzeit zuriicktritt und ein von der ,,Wartestatistik‘‘ abweichender 
Verlauf der Verteilungskurven gemessen wird. Die Streuung der Auf- 
bauzeit wird durch die statistisch streuende Zahl der zur Ziindung 
fiihrenden Lawinengenerationen erklart. 

Die Statistik der Ziindverzugszeit setzt sich also aus zwei Kom- 
ponenten zusammen, die stets beide wirksam sind. Durch geeignete 
Wahl der Versuchsbedingungen kann erreicht werden, daB eine der 
beiden Komponenten die andere iiberwiegt und im wesentlichen die 
Statistik der Ziindverzugszeiten bestimmt. Bei schwacher Fremdein- 
strahlung (M)<10° El/s), Uberspannung einige Prozent) iiberwiegt die 
Wartestatistik, bei starkerer Einstrahlung (Nj >107 El/s) tritt die Auf- 
baustatistik starker hervor. 

Eine Berechnung der Verteilung der Ziindverzugszeiten von LEG- 
LER® ist in guter Ubereinstimmung mit den Beobachtungen. 

Im folgenden werden Untersuchungen iiber die statistische Ver- 
teilung der Ziindverzugszeiten in Stickstoff und Wasserstoff beschrie- 
ben. Es zeigt sich die gleiche Abweichung der Verteilungskurven vom 
Verlauf der Wartestatistik wie in Luft und wird in gleicher Weise 
interpretiert. 

Hierzu wurde auf eine ebene Plattenfunkenstrecke, an der eine 
konstante Spannung U, (0 bis 50 kV) lag, eine Impulsspannung U; 
(0 bis 145 kV) gegeben, so daB U+U;=U,+AU war (U,=statische 
Durchbruchspannung). 

Die an der Funkenstrecke liegende Uberspannung AU verursachte 
nach der Ziindverzugszeit ¢, den Spannungszusammenbruch. Bei je- 
weils fest gewahlten Uberspannungen wurden die Verteilungskurven 
der Ziindverzugszeiten bei verschiedener UV-Bestrahlung der Funken- 
strecke aufgenommen. 


I. Apparatur und Meimethode 

Die Untersuchungen wurden an der von KOHRMANN? im Institut 
gebauten Apparatur durchgefiihrt. 

In der Impulsschaltung wurde ein Wasserstoff-Thyratron (Type 
Pl 522/5c 22) verwendet, dessen maximale Anodenspannung 15 kV _be- 
trug, womit zugleich die obere Grenze der Impulsspannung U; vorge- 
geben war. Die Anstiegszeit der Impulse betrug 2-10 %s. Fiir die 


6 LeGcLer, W.: Ann. Phys. 18, 373 (1956). Siehe auch III. Internat. Kongr. tiber 
Gasentladungsphysik, Venedig 1957, Sonderband, S. 591. 
? KOHRMANN, W.: Z. angew. Phys. 71, 87 (1955). — Ann. Phys. 18, 379 (1956). 
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kiirzesten gemessenen Ziindverzugszeiten ergaben sich Werte in der. 
GroBenordnung von einigen 10°°s, wahrend die untere Grenze der, 


noch aufzulésenden Streuungen bei 10°8s lag. 


Spannungsmessung. U, wurde mit einem technischen Kompensator | 
(RUHSTRAT) am Spannungsteiler R,/R; = 2-10-° (Fig. 1) gemessen. | 


R, war ein aus Einzelwidersténden (ROSENTHAL, Chromnickeldraht, 


Temperaturkoeffizient 1,2-10-4/°C) aufgebauter délgekthlter MeB6- | 
widerstand (Nennwert 20 MQ), Rj cin Normalwiderstand von 400 Q. | 


Mit dieser MeBanordnung konnte U, bei einem mittleren Wert von 
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Fig. 1. Schema der MeBanordnung 


25 kV auf 20 V genau gemessen werden (8 - 10-4). Temperaturabhangige 
Widerstandsanderungen wahrend der Messungen hatten zur Folge, daB 
die U-Werte mit einem maximalen Fehler von 45 V angegeben werden 
muBten (1,8 - 1078). 


Die Impulsspannung U; wurde am MefSwiderstand R, (Nennwert 
5 MQ), der wie Rk, aufgebaut war, in Verbindung mit einem Milliampere- 
meter (Fehler bei Endausschlag 2 - 10-8) gemessen. Bei einem mittleren 
U, von 15 kV ergab sich ein MeBfehler von 10 V (7- 1074). Der maxi- 
male durch Widerstandsaénderungen und durch die Instrumentgenauig- 


t 


Die zur Spannungsmessung notwendigen genauen Werte der MeB- 
widerstande und ihre Temperaturabhangigkeit wurden in einer MeB- 
briicke gemessen’. 


keit bedingte Fehler wurde zu a = 3-103 abgeschatzt. 


Statische Durchbruchsspannung. Die statische Durchbruchspannung 
wurde bei schwacher Einstrahlung (Nj ~10* bis 10° El/s) gemessen, vgl.’. 
Eine mittlere statische Durchbruchspannung von 40 kV (Stickstoff) 
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konnte auf 48 V (1,2-107-8) genau gemessen werden. Hierbei ist der 
durch Widerstandsanderungen entstandene Fehler bereits beriicksichtigt. 

Wahrend der Untersuchungen wurden in Stickstoff Schwankungen 
der statischen Durchbruchspannung bis zu maximal 120 V festgestellt, 
die auf Veranderungen der Kathodenoberflache zuriickzufiihren sind. 
Unter Berticksichtigung dieser méglichen Schwankungen wurde der 
maximale Fehler der U,-Werte zu 3 - 10-3 abgeschatzt. Im allgemeinen 
konnte aber mit dem mittleren absoluten MeBfehler von +1,2- 10-3 
gerechnet werden. In Wasserstoff war die statische Durchbruchspan- 
nung wahrend der Messungen konstanter, so daB mit einem maximalen 
Fehler von 1,5-10-3 und einem mittleren Fehler von 10-3 gerechnet 
werden konnte. 


Uberspannung. Die Uberspannung ist definiert als 


ee NE el Se aE 


1 == 
ie 0G ag 


Nach Messung von U,, U, und U, ist die Uberspannung nach dieser 
Definitionsgleichung bestimmt. 6U ist hierbei ein Korrekturglied’, welches 
sich aus der Brennspannung U,, des Thyratrons (65 V) und dem durch 
das Verhaltnis der Umladekapazitaten C,/C,=2,4-10% bestimmten 
Bruchteil der Impulsspannung C,/C, . U; zusammensetzt: 6U =C,/C; x 
U,+ Up,. Aus den MeBfehlern der Spannungswerte ergibt sich fiir 
die Uberspannung ein Fehler 4/7 = +0,042; d.h. der absolute Fehier 
des Uberspannungswertes 7 =0,03 betragt A7 = +0,001s. 

Die bereits erwahnten Anderungen der statischen Durchbruch- 
spannung wahrend der Messungen hatten eine Abweichung des 7- 
Wertes vom eingestellten Wert (Nennwert) zur Folge. Durch Nach- 
regeln der Impulsspannung nach jeweils 20 bis 50 Durchschlagen wurde 
die 7-Anderung auf Grund einer eventuellen U,-Anderung ausgeglichen, 
so daB der Nennwert der Uberspannung wieder eingestellt war. Der 
hierbei mégliche 7-Fehler 47/7 (zwischen zwei Neueinstellungen) hegt 
bei Beriicksichtigung der U,-Anderung zwischen 0,04 und 0,09; so 
besitzt z.B. ein 7 von 0,03 einen maximalen Fehler 47 = --0,003. 


Elektroden. Die Elektroden besaBen einen Durchmesser von 200mm. 
Zur Erzielung eines méglichst homogenen Feldes war der Rand der 
Elektroden als Rogowski-Profil ausgebildet. Die Kathode bestand aus 
Kupfer, die Anode aus V4M-Stahl mit zentralem, durchbohrten 
(19 Locher, 1mm @) Einsatz, um die UV-Einstrahlung senkrecht zur 
Kathodenoberflache vornehmen zu kénnen (Plattenabstand d = 2 cm). 

Die Gasentladungsapparatur war nicht ausheizbar. Vor den Mes- 
sungen wurden die Elektroden mit einem Poliermittel poliert und in 
einem fettlésenden Mittel (Ather, Trichlorathylen) gespiilt. 
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Die Elektroden galten als gereinigt, wenn die Oberflache nach Ver- | 
dunsten des Lésungsmittels visuell ,,blank‘‘ erschien und keine Staub- | 


oder Schmutzpartikel sowie Riickstaénde des Poliermittels auf der | 


Oberflache hafteten. 


In der Entladungsapparatur wurden die Elektrodenoberflachen bei | 


einigen Torr des zu untersuchenden Gases mit einer Glimmentladung 
abgebrannt (negative Spannung an der Kathode, Stromstarke etwa 


4 mA), wobei der Gasraum zwischendurch mehrmals mit dem Priifgas © 


durchgespiilt wurde. 


Gase. Die Gase — Stickstoff und Wasserstoff — wurden Stahl- 
flaschen entnommen und besaBen nach Angaben des Herstellers Ver- 
unreinigungen, die noch unterhalb der folgenden Werte lagen. Stick- 


stoff: 0,02% Sauerstoff und 0,008% Wasserstoff; Wasserstoff: 0,02% | 


Sauerstoff und 0,08% Stickstoff. 


Um den Gasen eventuell vorhandene Dampfe insbesondere Wasser- 


dampfreste zu entziehen, wurden sie beim Beschicken des Rezipienten | 


iiber ein mit Silikagel gefiilltes Trockenrohr und eine Kiihlfalle (Kihl- 
mittel: feste Kohlensaure und Spiritus) geleitet. 


Photoelektronenstrom J. Der Photoelektronenstrom J wurde mit 
einem Gleichstromverstarker (Knick-Verstarker, Verstarkungsfaktor 10°) 
verstarkt und mit einem Spiegelgalvanometer (6 - 10-® A/mm) gemessen. 
Ein zwischengeschalteter Empfindlichkeitsregler erméglichte Strom- 
messungen im Bereich von 107 bis 10°8 A. 


Der Primarelektronenstrom j, selbst konnte auf zwei Arten be- 
stimmt werden: 


a) aus der Strom-Spannungscharakteristik der Entladungsstrecke, 


b) durch Rechnungen nach der Formel 


mit 
p= We — A) ye ee 


Nach a) legt man durch den Wendepunkt der Charakteristik (Fig. 2) 
die Tangente, bringt diese zum Schnitt mit der Geraden U, = Uy und 


definiert als f-Wert den Mittelwert aus den Stromwerten im Wende- | 


punkt und im Schnittpunkt der Tangente mit der Geraden. Nach 
dieser Methode bestimmte f-Werte stimmen innerhalb der MeBge- 
nauigkeit mit den nach b) berechneten Werten iiberein. Die zur 


* Der Index ,,st‘‘ gibt die betreffenden Werte beim statischen Durchbruch an. 
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_ Berechnung notwendigen «-Werte wurden den Arbeiten 8 fiir Stickstoff 
_und ® fiir Wasserstoff entnommen. 

Die Veranderung der Einstrahlung, d.h. der Jo- bzw. Ny (Zahl der 
Primarelektronen pro s)-Werte, erfolgte durch Einbringung von Blenden 
in den Strahlengang des UV-Lichtes. 

Die Blendwirkung wurde durch jf)-Messungen ermittelt und durch 
einen Abblendungsfaktor (Genauigkeit 20 bis 30%) gekennzeichnet, der 
}sich aus dem /J,-Verhalt- 

_ nis beinicht abgeblendeter 
und abgeblendeter Strah- 
lungsquelle ergab. 

Durch — wiederholte 
_Kontrollmessungen des 

Primarelektronenstromes 


6-10"? 


Amp 


(nach jeweils 20 bis 50 \ 
Durchschlagen) und des § 610% 
UV-Lampenstromes soll- % 


ten MeBungenauigkeiten 
weitgehend ausgeschaltet 
werden, die durch raum- 

_liche oder zeitliche Inten- 
sitatsschwankungen im 
ausgeblendeten Bereich 6.70% 
der Strahlungsquelle oder 


kathodisch bedingte /,- ed Zt 
ik 20 25 30 35 kV 40 
Anderungen hervorgerufen S 
pannung 
wurden. 


P = Fig. 2. Strom-Spannungs-Charakteristik der Entladungsstrecke 
Ergaben die Kontroll- bei Bestrahlung. Bestimmung des Primarelektronenstromes J, 


messungen eine Zu- oder 
Abnahme des Jj-Wertes, so wurde aus der Anderung gegeniiber dem 
Ausgangswert zusammen mit dem absoluten MeBfehler auf den még- 
lichen maximalen N,-Fehler geschlossen. Im allgemeinen muBte fiir 
ihn ein Wert von 0,2 bis 0,3 angenommen werden, d.h. z.B. fiir 
iN, —2- 107 El/s ergibt sich AN, ==£0,6- 10° El/s. 

Zeitmessung. Zur Messung der Ziindverzugszeiten wurde der Span- 
nungsverlauf an der Funkenstrecke mit dem AEG-StoBspannungs- 
oszillographen in Verbindung mit einer Kamera (Robot) photographisch 


8 DuTTon, J., S.C. Haypon u. F. LLEWELLYN JONES: Proc. Roy. Soc. Lond., 
Ser. A 203, 213 (1952). — Dr Brtetto, D.J., u. L.H. Fisher: Phys. Rev. 104, 
4213 (1956). 

9 Rose, D.J., DE Brretro u. L.H. FisHer: Nature, Lond. 177, 945 (1956). — 
Crompton, R.W., J.Durron u. S.C.Haypon: Proc. Phys. Soc. Lond. B 2, 69 
(1956). — Hopwoop, W., N. J. Peacock u. A. Wilkes: Proc. Roy. Soc. Lond., 
Ser. A 334, 235 (1956). 
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registriert. Eine Reihe charakteristischer Spannungsoszillogramme zeigt 
die Fig. 3. Die Anstiege der Impulse muBten aus reproduktionstech- 
nischen Griinden nachgezeichnet werden. Gleichzeitig vermittelt di¢ 
Figur einen Eindruck von der Streuungszunahme mit abnehmender 
Einstrahlung. | 
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Fig. 3a—c. Oszillogramm des Spannungsverlaufes bei verschiedener Bestrahlung (N,). Stickstoff, pd=! 
1000Torr- cm, Uberspannung: 7=0,03 und folgende N,-Werte: a 8+ 10’, b 107, c 3-108 El/s. Die Oszillo- 
gramme zeigen, daf mit abnehmender Bestrahlung die Streuung des Ziindverzuges zunimmt (vgl. Fig. 5)| 


parallel zu C,, vgl. Fig. 1) erhalt man Impulse der in Fig. 4 dargestell- 
ten Att: 


Die Impulslangen bzw. Abstande zwischen den Extrema wurden aus-. 


Durch Einschaltung eines Differenziergliedes (R=20 bis 100 ot 
gemessen und mittels ebenfalls registrierter sinusférmiger Eichoszillo- 


gramme in Zeiteinheiten umgerechnet. 
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Das Auswerteverfahren gestattete eine Zeitauflésung von 10°8s. 
Die relative Genauigkeit der Zeitmessung betrug 0,01 d.h. eine Ziind- 
verzugszeit von 10s konnte auf +10°8s genau bestimmt werden. 


Ein weiteres Verfahren, bei dem die Hauptzeitablenkung eines 
Oszillographen (Tektronix 540) so stark verzégert wurde, daB nur die 
Spannungszusammenbriiche auf dem Bildschirm erschienen, konnte mit 
Erfolg angewandt werden. 


Dazu muB die Verzégerung hinreichend genau bekannt und ihre 
Konstanz wahrend der Messungen gesichert sein, um die Lage des 
Zeitnullpunktes zu fixieren. 
Kontrollmessungen zeigten, 
daB der zeitliche Nullpunkt 
in einem Zeitintervall von 
+108%s festlag. Aus der 
am Oszillographen eingestell- 
ten Verzdgerung konnte die 
absolute Gesamtverzugszeit 
berechnet werden. 

Dieses Verfahren bietet 
den Vorteil (insbesondere bei 
langen Aufbauzeiten, d.h. 


; te | 1 | 1 | 
10-° bis 10-°s und schwachen 0 2 y 6 pis 
Streuungen von Lone bis Fig. 4. Differenzierte Spannungsimpulse 


10°-*s), daB fiir den gesam- 

ten zu beobachtenden Streubereich bei geeigneter Wahl der Verzégerung 
und der Zeitablenkung der ganze Bildschirm zur Verfiigung steht. 
Gegentiber dem ersten Verfahren erzielt man eine zwei- bis dreimal 
groBere relative MeBgenauigkeit. 

Die statistischen Untersuchungen wurden jedoch noch nach der 
ersten Methode durchgefiihrt, wahrend fiir die Messungen der Aufbau- 
zeit in Abhangigkeit von der Einstrahlung und Uberspannung die 
letztere angewandt wurde. 


II. Ergebnisse 
1. Statistische Untersuchungen der Ziindverzugszeiten 

Die statistischen Untersuchungen ergaben MeBkurven der in den 
Fig. 5, 6 und 7 dargestellten Art. Auf der Abszisse sind die gemessenen 
Ziindverzugszeiten aufgetragen auf der Ordinate in logarithmischem 
MaBstab das Verhiltnis n/m) der zur Zeit f noch nicht geziindeten 1, 
zar Gesamtzahl my aller geziindeten Entladungen. 

Die den einzelnen Statistiken zuzuordnenden Parameterwerte ent- 
nimmt man den Bildunterschriften. 

Z. Physik. Bd. 154 42 
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Die bei schwacher Einstrahlung aufgenommenen Treppenkurven a) 
sind im Grenzfall bei idealstatistischer Verteilung als Geraden zu inter- 
pretieren. Demzufolge konnen sie als Verteilung angesehen werden, dic 


ENG ke b a 
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07 
Tt 
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_—o 
Fig. 5. Ubergang der ,,Wartestatistik“‘ in die ,,Aufbaustatistik“ fiir Stickstoff. Uberspannung 7=0,047; 
N,-Werte a 3° 108, b 5-108, ¢ 4,9 107, d 8,2 + 107, e 1,3 - 108 E]/s 


iiberwiegend durch die ,,Wartestatistik’‘ der Primarelektronen bestimmt 
sind. Mit zunehmender Fremdeinstrahlung zeigen die MeBkurven einen 


10 


75) 20 25 30 wo) 40 45 pusec 50 
——~ 
Fig. 6. Ubergang der ,,Wartestatistik® in die ,,Aufbaustatistik fiir Stickstoff, Uberspannung 7 =0,028; 
N,-Werte a 7,4 + 10%, b 2,8 + 108, c 9,6 + 10°, d 9,8 - 107 El/s 


Verlauf, der im Grenzfall nicht mehr durch eine Gerade wiedergegeben 
werden kann, sondern durch eine in ihrem oberen Teil konvex nach 
oben gekriimmte Kurve dargestellt werden muB. Gleichzeitig wird 
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mit zunehmender Fremdeinstrahlung ein Riickgang der kiirzesten ge- 
| messenen Ziindverzugszeiten beobachtet. 


GemaB der in der Einleitung kurz dargelegten physikalischen Vor- 
| stellung wird die Kriimmung der gemessenen Kurven durch das Vor- 
| handensein einer Statistik der Aufbauzeit erklart, die erst jetzt nach 
| Unterdriickung der Wartestatistik in meBbarer GréBe neben der nur 
| noch schwachen Wartestatistik hervortritt. DaB es sich bei der Kriim- 
mung um einen echten Effekt handelt und nicht etwa um Abweichungen, 
die durch Inkonstanz der Parameter (Zahl der Primarelektronen, Uber- 
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Fig. 7. Ubergang der ,,Wartestatistik“ in die ,,Aufbaustatistik‘‘ fiir Wasserstoff. Uberspannung n=0,012; 
Nj-Werte a 4- 10°, 6 2+ 10%, ¢ 107 El/s 


spannung) bedingt sind, wurde daraus geschlossen, da8 die zu einer 
Deutung in diesem Sinne notwendigen Anderungen der Fremdeinstrah- 
lung 30 ~w1 und der Uberspannung a fe 0,34 wahrend der Mes- 
0 


sungen betragen muBten. Die mdglichen MeBfehler und festgestellten 
Anderungen der N,-Werte bzw. der Uberspannung 7 betrugen aber nur 


Bo ale 


== (00) YAN = 0,09 (maximaler Uberspannungsfehler). Eine 
U/] 


pei 0. 
Diskussion der mittleren Streuzeiten (vgl. Kapitel III) zeigt ferner, 


daB die gemessenen Verteilungskurven bei starker Fremdeinstrahlung 
durch ein anderes statistisches Gesetz als das der Wartestatistik be- 
schrieben werden miissen. 


2. Die Aufbauzeit in Abhdingigkeit von der Fremdeinstrahlung 


Um die Abhangigkeit der Aufbauzeit von der Fremdeinstrahlung 
unter den hier vorliegenden Versuchsbedingungen naher zu unter- 
suchen, wurden in Wasserstoff Aufbauzeiten in Abhangigkeit von der 
Zahl der Primirelektronen N, bei verschiedenen Uberspannungen 

42* 
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gemessen. Fig. 8 zeigt eine Schar von MeBkurven, in der die Uberspan 
nung als Scharparamter auftritt. Die MeBpunkte wurden durch Mittel+} 
wertbildung aus je 10 gemessenen Ziindverzugszeiten erhalten. DaB e 
sich bei diesen Zeiten bereits um Aufbauzeiten handelt, zumindest abe 
um Ziindverzugszeiten, deren Hauptanteil von der Aufbauzeit herriihrt 
wurde daraus geschlossen, daB bei Fremdeinstrahlungsintensitaten mi 
N, > 107 El/s und einige Pro 
zent Uberspannung die i 
Wasserstoff aufgenommenen| 
Statistiken den Charakter 
von Aufbaustatistiken zeig-! 
ten. Die Streuungen der} 
gemessenen Zeiten lagen je| 
nach Einstrahlung und Uber- 
spannung in der GréBenord-| 
nung einiger 10°® bis 107s. 

Die MeBpunkte liegen so, | 
daB man bei halblogarith- 
mischer Darstellung durch) 
sie eine Gerade hindurch-} 
legen kann. | 

Ein qualitativ ahnlicher 
Zusammenhang zwischen 
Aufbauzeit und Fremdein- 
strahlung wurde auch von 
SCHADE!° bereits bei seinen 
Untersuchungen iiber die 
Aufbauzeit einer Glimm-| 
entladung (Neon) gefunden. | 


Fig. 8. Ergebnisse von Aufbauzeitmessungen in Wasserstoff Der Riickgang der Auf- | 
in Abhangigkeit von der Einstrahlung bei verschiedenen bauzeit mit zunehmender | 
Fal amare See fort Ett iad Fremdeinstrahlung kann als | 
Verstarkung der Nachliefe- | 

rung wahrend des Aufbaus der Entladung gedeutet werden. Bei einem) 
N-Wert von 10? Ei/s und einem Generationsabstand von 1 bis 2- 1077s | 
wird bereits im Mittel in jeder Generation zusatzlich ein Startelektron’ 
ausgelést, dieses erhéht die Lawinenzahl einer Generation und bewirkt 


das schnellere Erreichen der Instabilitat der Entladung. 


12,0 
psec 


10,0 


60 


996 107 708 107 7010 
No— Elektronen/sec 


3. Die Aufbauzeit in Abhangigheit von der Uberspannung 


Die Fig. 9 zeigt die MeBkurven fiir Stickstoff a) und Wasserstoff b) 
in doppellogarithmischer Darstellung. Aus ihrer Geradlinigkeit (in der 


10 SCHADE, R.: Z, techn. Phys. 17, 391 (1936). 
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‘ivorliegenden Darstellung) wurde auf einen Zusammenhang zwischen 
der Aufbauzeit T, und der Uberspannung in der Form T= const./9 
geschlossen. Der Zahlenwert der Konstanten betragt fiir Stickstoff 
etwa 5 - 10°* und fiir Wasserstoff 9 - 10°8. Diese Abhangigkeit ist schon 
frither wiederholt gemessen worden (vel. z.B. 4). 


Man entnimmt diesen Messungen im Zusammenhang mit den 
#Messungen tiber die Abhangigkeit der Aufbauzeit von der Fremdein- 
strahlung, daB Angaben iiber die Aufbauzeit nur dann Wert haben, 
wenn beide Parameter, die Uber- 100 2 | 

spannung und die Fremdeinstrah- | 
lung (z.B. durchAngabe der Primar- 
elektronenzahl Nj) bekannt sind. 


III. Diskussion der Ergebnisse 


Da der Schwerpunkt bei den 
{statistischen Untersuchungen lag, 
soll hier nur eine Diskussion dieser 
\Messungen durchgefiihrt werden. 

An Hand einer dem Experiment 
zuganglichen GrédBe namlich der 


Aurbauzert 


a= Stickstotf 


}mittleren Streuung EN prea ae 
fee 025 
oy ee F\2 
a 7 Zi) 
L 
‘soll zunachst Sey: werden, dab Ob GF 705005 a1 es 
\die gemessenen Kurven nicht nur Uberspannung n 


}qualitativ (Kriimmung),, sondern  fig.9, abhangigkeit der Aufbauzeit von der Uber- 
auch quantitativ von den bisher ee ee peels 
'gemessenen Wartestatistiken ab- N, =10° Eljs 

» weichen. 

Dazu wird aus den gemessenen Ziindverzugszeiten die mittlere 
.Streuung o, berechnet und mit der mittleren Streuung ow der Warte- 
statistik verglichen. oy wurde hierzu aus der Zahl der Primarelektronen 
N, und der Zitndwahrscheinlichkeit p)=1—1/u nach der Beziehung 
Na Oy = Ny(1 — 1/u) berechnet. 

Gehorchen die gemessenen Ziindverzugszeiten dem Gesetz der 
Wartestatistik, so miiBte zwischen den nach der Definitionsgleichung 
und den aus den N,- und y-Werten berechneten mittleren Streuungen 
innerhalb der MeBgenauigkeit Ubereinstimmung bestehen. In der fol- 
genden Tabelle sind die mittleren Streuungen 4, ow und ihr Verhaltnis 
6,4/6w za den MeBkurven der Fig. 7 (Wasserstoff; pd =400; n =0,012; 
yw =1,5) mit Angabe der absoluten Fehler zusammengestellt. 
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Man erkennt, daB fiir die bei schwacher Fremdeinstrahlung gemesserm 
Kurve das Verhiltnis o,/ow in guter Naherung = 1 ist. Mit zunels 
mender Fremdeinstrahlung weicht o4/ow immer staérker von 1 ab. Di 
Abweichung liegt in einer GréBenordnung, die nicht mehr durch Mela 
fehler erklart werden kann. Diese Abweichung mit zunehmender Fremd 
einstrahlung findet man bei samtlichen MeBkurven. Es mu daraus de 
SchluB gezogen werden, daB bei héherer Fremdeinstrahlung ein andere} 
statistisches Gesetz zur Beschreibung der gemessenen Verteilungskurvea 
herangezogen werden muB. 


Das Verhaltnis der Streuungen o4/oy kann noch in etwas andere! 


Weise interpretiert werden. Da 1/oj=Nj(1—1/u) ist, kann auch ge 
schrieben werden: z= 0,4/0w=o,:-N(1—1/u). 2 gibt dann etwa dis 


Tabelle 
ie | 410° 4. 0,6: 10° 2 108== 10,3 10" 40° Se 072 10" 
E]/s 
= a = = —— 
| | 
ay | 7384076 15-408 | 5 BedG 10 | 10-7 + 0,2- 10-7 
| | | 
ele : | 
| 
at | 6:10-@4+4,4-40-? | 12,4-10-740,7-10-7 | 4,3- 10-7 + 0,4: 1008 
oo ne ee a 
o4low | 0,345 0,2 | 2,5 0,7 Le ee 6) 


Zahl der im Zeitintervall o, an der Kathode ausgelésten ziindfahiger 
Primdrelektronen an. Die MeBergebnisse zeigen, daB etwa fiir z=2 
sowohl in Wasserstoff als auch in Stickstoff der Ubergang von der 
,, Wartestatistik” in die ,,Aufbaustatistik“ beginnt. | 


Wie mit zunehmender Fremdeinstrahlung die Streuung der Warte- 
zeit zuriickgeht, wird bei weiterer Steigerung der Bestrahlung (N > 
108 El/s) auch die Streuung der Aufbauzeit zuriickgedrangt: Bei 
N~ 10° El/s und einer Uberspannung 70,05 betragt sowohl in 
Stickstoff als Wasserstoff die mittlere Streuung 108s, das entspricht 
bei einer Aufbauzeit von 1 usec einer relativen Streuung von etwa 
0,01. Wird die Fremdeinstrahlung (bei gleicher Uberspannung) weiter 
erhoht, kann die Streuung mit einem Auflésungsvermégen von 10°: 
nicht mehr mit hinreichender Genauigkeit aufgelést werden. Be: 
einer Uberspannung von 0,01 wird in beiden Gasen die Grenze 
des Auflésungsvermégens der hier verwendeten Apparatur be: 
N ~ 10% El/s erreicht. Bei Untersuchungen im Uberspannungs: 
bereich 0,01 bis 0,05 ist der giinstigste Einstrahlungsbereich einige 
10® bis 108 El/s. 


025 
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Stellt man einen Vergleich der in Stickstoff und Wasserstoff ges 
messenen mit den theoretisch ermittelten Verteilungskurven® an, so 
findet man innerhalb der MeBgenauigkeit befriedigende Ubereinstim- 
mung, wenn man mit einer kritischen Lawinenzahl von 107 und einem 
mittleren Generationsabstand ty = (1,5 £0,5)- 107s in Stickstoff und 


T>) = (3,1 +0,8) - 10-7 s in Wasserstoff rechnet. Die Fig. 10 und 11 zeigen 
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Fig. 10 Fig. 11 


Fig. 10. Vergleich einer gemessenen Aufbaustatistik (Ireppenkurve) mit einer theoretischen Verteilungs- 

kurve (a) in Stickstoff. pd=1000 Torr cm, Uberspannung 7=0,047, N, = 6,710’ El/s. Die Kurven (b) 

und (c) geben den Schwankungsbereich der theoretischen Kurven an, wenn man eine N,-Anderung von 0,20 
berticksichtigt (N, = Anzahl der ausgeldsten Elektronen/sec) 


Fig. 11. Vergleich einer in Wasserstoff gemessenen Aufbaustatistik mit einer theoretischen Kurve. 
pd =1000 Torr cm; Uberspannung 7=0,046; N, =2- 107 El/s 


gemessene und errechnete Verteilungskurven in Stickstoff bzw. Wasser- 
stoff. Die Kurven b und c in Fig. 10 geben den Schwankungsbereich 
der theoretischen Kurven an, wenn man eine Anderung der Bestrahlung 
(Nj-Wert) von + 20% beriicksichtigt, wie sie dem experimentellen 
Fehler entspricht. 


Wu 


Bei Nachlieferung durch Photoeffekt an der Kathode miiBten die 
Generationsabstande gréBenordnungsmaBig mit den Elektronenlauf- 
zeiten tibereinstimmen. Errechnet man aus den Generationsabstanden 
die Elektronendriftgeschwindigkeiten, so erhalt man bei einem Platten- 
abstand von 2cm in Stickstoff v_ = (1,3+0,4)-10’cm/s und in 
Wasserstoff v_ = (0,66 + 0,22) - 10’ cm/s. Diese Werte stehen in 
Ubereinstimmung mit den aus Nebelkammermessungen gewonnenen 
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Werten!!. Hieraus wird geschlossen, da die Nachlieferung durch katho- | 
dischen Photoeffekt erfolgte. 

AbschlieBend l4Bt sich sagen: Bei Uberspannungen von einigen 
Prozent (0,01 bis 0,05) wird die Abweichung der Statistik der Ziindver- | 
zugszeiten von der Wartestatistik mit einer Apparatur, die ein Zeit- | 
aufldsungsvermégen von 10°°s hat, im Fremdeinstrahlungsbereich von | 
einigen 10° bis 108 El/s in den Gasen Stickstoff und Wasserstoff fest- | 
gestellt. 

Diese Arbeit wurde im Institut fir Angewandte Physik in Hamburg ange- 
fertigt. Dem Leiter des Instituts, Herrn Professor Dr. H. RAETHER, danke ich fir 


die Themenstellung und sein Interesse am Fortgang der Arbeit, Herrn Dipl.-Phys. 
W. K6HRMANN fiir seine Ratschlage und Diskussionen. 


1 RAETHER, H.: Ergebn. exakt. Naturw. 22, 77 (1948). 


Zeitschrift fiir Physik, 154, 633—638 (1959) 


Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 


Messung der Intensitaten von elastisch und unelastisch 
gestreuten Elektronen mit einer Gegenfeldanordnung* 


Von 
M. HorstTMANN, G. MEYER und H. RAETHER 


Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 22. Februar 1959) 


A retarding field apparatus for the measurement of angular and energy distributions 
of scattered electrons (15 to 50 keV) is described. The apparatus was used for 
investigations into the influence of crystal size and electron energy on the elasti- 
cally scattered intensity in Debye-Scherrer-diagramms of aluminium. The results 
are discussed with respect to the dynamical and kinematical theory. It proves, 
that the kinematical theory does not hold for crystallites of 100 A thickness or more. 


Einleitung 


Wenn schnelle Elektronen eine diinne Festkérperschicht durchlaufen, 
k6énnen sie elastisch und unelastisch gestreut werden. Eine eingehende 
Untersuchung der Elektronenstreuung erfordert eine Trennung dieser 
verschiedenen Streuanteile. Zu diesem Zweck wurde eine Gegenfeld- 
anordnung entwickelt, die es gestattet, Energie- sowie Winkelverteilun- 
gen gestreuter Elektronen zu messen. 


Mit einer solchen Apparatur kann durch Analyse des Streudiagramms 
die Wechselwirkung der schnellen Elektronen mit dem Festk6rper naher 
untersucht werden. So lassen sich z.B. durch Messung der Interferenz- 
intensitaten im elastischen Streudiagramm Aussagen iiber die Giiltig- 
keitsgrenzen der Bornschen Naherung bzw. der daraus folgenden kine- 
matischen Streuformel ableiten; diese sind fiir Fragen der Struktur- 
bestimmung mit Elektroneninterferenzen von Bedeutung. Ferner laBt 
sich die Frage nach der Ursache des kontinuierlichen elastischen Unter- 
grundes bearbeiten, der vielleicht zum Teil durch Stérungen des Kristall- 
gitters bedingt ist. Andererseits kann die unelastische Streuung naher 
untersucht werden: Zum Beispiel die Intensitats- und Winkelverteilung 
der Energieverluste sowie der Anteil der unelastischen Streuung an 
Interferenzerscheinungen wie den Kikuchi-Linien. 


* Vorgetragen auf dem IV. Int. Kongr. f. Elektronenmikroskopie in Berlin 
(Sept. 1958). 
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| 
MeBanordnung 


Das Schema der Apparatur ist in Fig. 1 dargestellt. Die Elektronen_ 
werden in einem iiblichen Strahlerzeugungssystem auf 15 bis 50 keV) 
beschleunigt. Aus diesem Elektronenbiindel wird durch zwei Apertur-| 
blenden ein Strahl mit einem Offnungswinkel von 2%a=4-10 rad} 
ausgeblendet. Die Strombelastung des Objektes liegt unter 5 -10-*A/cm?. 
Aus der Elektronen-Streuverteilung hinter dem Objekt wird durch eine 
MeBblende ein Strahl ausgesondert, der das Gegenfeld durchlauft. 


Ao 
Au, 


-SDKVAUy 


Aperturblenden 
i 


pig dic 
res Aut tanger, 


Strohidivergenz 
a-2-10 


~SOkV Weer 
ep halschena J Winkelverteilung der 
Strevelektronen mit 
0 |___ Energieverlusten 
Beschleunigungsteld 5remsteld AES Aly 


Fig. 1. Schema der Gegenfeldanordnung 


Die Gegenfeldanordnung!:? besteht aus einer auf Erdpotential be- 
findlichen Elektrode und der Bremselektrode, die etwa auf Kathoden- | 
potential liegt. Das Potential dieser Bremselektrode kann durch eine 
variable Zusatzspannung AU, gegentiber dem Kathodenpotential ver- 
andert werden. Die Elektronen, deren Energie ausreicht, um das jeweils 
eingestellte Bremspotential zu iiberwinden, gelangen durch die Brems- | 
elektrode hindurch in einen Faraday-Kafig. Der Kafigstrom wird durch 
einen Gleichstromverstarker verstarkt und mit einem Galvanometer 
gemessen. Die Nullpunktsunruhe des Gleichstromverstarkers betragt— 
etwa 1-104 A. Durch Variation des Bremspotentials kann das integrale — 
Energiespektrum bei verschiedenen Streuwinkeln aufgenommen werden. 
Da sich Hochspannungsschwankungen in gleicher Weise auf das Potential 
der Kathode und das Potential der Bremselektrode auswirken, ist die 
Energieanalyse im Gegenfeld unabhangig von der Konstanz der Hoch- 
spannungsanlage. Die Energieauflosung ist praktisch nur durch die 


1 HABERSTROH, G., u. H. RAETHER: Naturwiss. 42, 5314 (1955). — HaBeEr- 
STROH, G.: Z. Physik 145, 20 (1956). 
2 MEYER, G.: Z. Physik 148, 61 (1957). 
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Energiebreite des Primarstrahles bedingt und betragt bei dem von uns 
verwendeten Strahlerzeugungssystem etwa 0,8 eV3, 


Zur Messung der Winkelverteilung in Streudiagrammen kann bei 
fester Gegenspannung (AU, = const) die Gegenfeldanordnung mit 
konstanter Geschwindigkeit auf einer Kugelschale um das Objekt ge- 
schwenkt werden. Synchron mit dieser Schwenkbewegung wird der Auf- 
fangerstrom photographisch registriert. Es kann ein Winkelbereich von 
+0,1 rad tiberstrichen werden, der geniigt, um praktisch alle Inter- 
ferenzen zu erfassen. Das Winkelauflésungsvermégen der Anlage be- 
tragt etwa 4-104 rad. 


Durch die Einstelizeit des Galvanometers wird die Registriergeschwin- 
digkeit begrenzt. So betragt die Zeit zum Durchfahren eines Debye- 
Scherrer-Diagramms mit scharfen Ringen von 0 bis 0,1 rad etwa 10 min. 
Deshalb war es nétig, Schwankungen der Hochspannung zu vermeiden 
und die Intensitat des Primarstrahles hinreichend gut zu stabilisieren. 
Um die Verinderung des Objektes durch aufwachsende Fremdschichten 
wahrend der MeBzeit zu verhindern, wurde die Umgebung des Objektes 
mit fliissiger Luft gekiihlt+. 


Diesen Schwierigkeiten stehen folgende Vorteile der Apparatur 
gegentiber: 


14. Durch Abfiltern der unelastisch gestreuten Elektronen bietet sich 
die Méglichkeit, die rein elastische Elektronenstreuung zu untersuchen. 


2. Im Vergleich zum photographischen Verfahren ist die Intensitats- 
messung wesentlich einfacher und genauer und dariiber hinaus unab- 
hangig von der Beschleunigungsspannung. 


Messungen und Ergebnisse 


Wir haben zunachst mit dieser Gegenfeldanlage die Interferenz- 
intensitaten an polykristallinen Aluminiumfolien gemessen. Das Debye- 
Scherrer-Diagramm wurde in einer festen Radialrichtung (von 0 bis 
0,1 rad) abgetastet. Die Fig.2 zeigt die Registrierung eines Streu- 
diagramms einer mit 44 keV-Elektronen durchstrahlten polykristallinen 
Aluminiumfolie. Die obere Registrierkurve (a) stellt das praktisch un- 
gefilterte Streudiagramm (4U,= +250 V) dar. Die mittlere Registrier- 
kurve (0) gibt die mit AU, = + 2,4 V gefilterte, d.h. die elastische Streu- 
verteilung wieder. Man erkennt deutlich im elastischen Streudiagramm 
den gréBeren Kontrast der Ringe und im ungefilterten Diagramm 


3 BoerscuH, H.: Z. Physik 139, 115 (1954). 
4 LEISEGANG, S.: Handbuch der Physik (FLUccE), Bd. XXXIII, S. 512. 


Berlin-Gottingen-Heidelberg: Springer 1956. 
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die starke Untergrundintensitat in der Nahe des Primarstrahles. Be- 
merkenswert ist der kontinuierliche Untergrund im elastischen Streu- 
diagramm®, Untersuchungen tiber dessen Ursache sind im Gange. 

Die rein unelastische Streuverteilung kann durch graphische Diffe- 
renzbildung zweier mit verschiedenen Gegenspannungen gefilterter 
Streubilder erhalten werden. So ist Fig. 2c gewonnen. Sie zeigt die 
Winkelverteilung der Elektronen, die den ersten charakteristischen 


— 
= 
~ 


S 
i 


Ss nN s ~D Ne, ~ Ss 
8 SN § &§ $asse YRsy § 
| | 


0 0,7 ) 0,3 0,4 


sin ¥ 
73%, 
Fig. 2a—c. Winkelverteilung von 44 keV-Elektronen nach der Streuung an einer polykristallinen Al-Folie 
(Schichtdicke d= 200 A), a Praktisch ungefilterte Streuverteilung (4 U, = + 250 V); b elastische Streuver- 
teilung (4U, = + 2,4 V); c Winkelverteilung der unelastisch mit einem Energieverlust zwischen 2 und 20 eV 
gestreuten Elektronen. Die Stromempfindlichkeit ist bei b und c um einen Faktor 3 gr6éBer als bei a. 
Der Ubersichtlichkeit halber sind diese Diagramme mit konstanter Empfindlichkeit registriert worden, 
wahrend bei den ausgewerteten Kurven die Empfindlichkeit in den aéuS8eren Winkelbereichen bis aufs 
30fache erhoht wurde 


0,5 , 0,7 


——_ > 


Energieverlust (15 eV) erlitten haben. Die Maxima in den Interferenz- 
richtungen entstehen dadurch, daB die elastisch in die Interferenzrich- 
tungen gestreuten Flektronen einen Energieverlust erleiden. Da die 
unelastische Streuung ausgepragte Vorwarts-Streuung ist, sind die 
Maxima im unelastischen Streudiagramm gegeniiber denen im elasti- 
schen nur wenig verbreitert. 


Das Ziel unserer Messungen war die Priifung der kinematischen Streu- 
formel fiir die elastische Streuung an polykristallinen Folien. Nach der 
kinematischen Theorie ist das Verhaltnis der Ringintensitaéten unter 
anderem durch den Atomformfaktor bestimmt und nicht abhangig von 


5 Siehe auch LEONHARD, F.: Z. Naturforsch. 9a, 727 (1954). 
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Kristallitgr6Be und Elektronenenergie. Die dynamische Theorie hingegen 
laBt eine starke Abhingigkeit der Intensitatsverhaltnisse von diesen 
beiden Parametern erwarten®.’, 

Wir haben deshalb die elastischen Streudiagramme einer polykristal- 
linen Aluminiumfolie von 200 A Dicke bei verschiedenen Elektronen- 
energien und Kristallitgr6Ben gemessen. Durch Tempern der Folie 


600 | +theor 


Aluminium 


Fig. 3. Darstellung der relativen Ringintensitaten einer polykristallinen Al-Folie von 200 A Dicke in Ab- 
hangigkeit von Elektronenenergie und Kristallitgr6Be D. Die MeBwerte sind mit |h|?/p multipliziert 
(|h|? reziproker Lorentz-Faktor, » Flachenhdufigkeitsfaktor) und beim (2, 2, 0)-Reflex an die 
temperaturkorrigierte, theoretische Atomformfaktorkurve angepaBt 


wurden die Kristallite stufenweise vergréBert und nach jeder Temperung 
kontrolliert, ob die Folie hinreichend texturfrei geblieben war. 

Zur Priifung der kinematischen Theorie wurden die Intensitaten der 
Ringe iiber dem Untergrund mit dem reziproken Lorentz-Faktor 


2 = ee multipliziert und durch die Flachenhaufigkeit # dividiert. 


Die so gewonnenen Kurven kénnen direkt mit dem Atomformfaktor 
verglichen werden. 
Die Ergebnisse sind in Fig. 3 dargestellt. Stark ausgezogen ist der 
theoretische Verlauf des Atomformfaktors fiir Aluminium eingezeichnet. 
Im (2, 2, 0)-Reflex wurden die experimentellen Kurven an die theoreti- 


sche angepabit. 


6 BLacKMAN, M.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 173, 68 (1939). 
7 KuwABARA, S.: J. Phys. Soc. Japan 12, 637 (1957). 
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Es zeigt sich, daB die bei einer KristallitgréBe von 30 A gemessene 
Kurve betrachtlich steiler verlauft als die theoretische. Dieses Ergebnis 
steht im Einklang mit dem Befund anderer Autoren, die bei sehr kleinen 
Kristalliten Intensitatsanomalien festgestellt hatten®. Diese Abweichun- 
gen haben vermutlich ihren Grund in Kristallbaufehlern®?°. 

Bei den grdBeren Kristalliten (D 2100 A) erhalten wir folgendes Er- 
gebnis: 

1. Die experimentellen Kurven verlaufen flacher als die theoretische 
Kurve. 

2. Diese Abflachung ist um so starker, je gréBer die Kristallite sind. 


3. Bei fester KristallitgréBe ist die Abflachung eine Funktion der 
Elektronenenergie. Diese Abhangigkeit nimmt mit wachsender Kristal- 
litgréBe zu. Zum Beispiel ergibt eine Anderung der Elektronenenergie 
um 10% bei einer KristallitgréBe von 200 A einen merklich anderen Ver- 
lauf der Reflexintensitaten. 

Dieser experimentelle Befund laBt sich nicht durch die kinematische 
Theorie beschreiben. Dagegen ergibt sich die Moéglichkeit, das Er- 
gebnis im Rahmen der dynamischen Theorie qualitativ zu interpretieren. 

Nach BLacKMAN (l.c.) hangt die dynamische Korrektur der kine- 
matischen Streuformel nur vom Parameter ¥,-A-D ab (A = Wellen- 
lange der eingeschossenen Elektronen, My = Fourier-Koeffizient des 
Kristallpotentials, D = Kristallitdicke). Aus diesem Grund ist es ver- 
standlich, da8 im experimentellen Befund A und D auf die Reflexinten- 
sitaten im gleichen Sinne wirken und daB auBerdem gerade die intensiven 


Reflexe, deren % groB ist, die starkste Abweichung von den kinemati- ~ 


schen Werten und eine starkere Abhangigkeit von 42 und D aufweisen 
als die schwachen Reflexe. 

Diese Messungen zeigen, da selbst fiir Aluminium mit seiner 
kleinen Ordnungszahl (Z = 13) bei 50 keV-Elektronen die kinematische 
Theorie auf die elastische Streuung an Kristalliten von 100 A nicht 
mehr anwendbar ist. 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danken wir fiir die Unterstiitzung der 
Arbeit. 


8 Zum Beispiel GERMER, L.H., u. H. WuirE: Phys. Rev. 60, 447 (1941). 
® Krmoto, K.: J. Phys. Soc. Japan 8, 762 (1953). 
10 Morimoto, H.: J. Phys. Soc. Japan 13, 1015 (1958). 
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Die Wiedergabe von Gebrauchsnamen, Handelsnamen, Warenbezeichnungen usw. in dicey it 
schrift berechtigt auch ohne besondere Kennzeichnung neue zu der Annahme, da solche Namen 
Sinne der Warenzeichen- und Markenschutz-Gesetzgebung als frei zu betrachten waren wee ae 
von jedermann benutzt werden diirften. 
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